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Savlierte Carhoxamide 

Die vorliegende Erfindxing betrifit neue silylierte Carboxamide, mehrere Verfahren zu deren Her- 
stellimg und deren Verwendung zur Bekamp&ng von imerwoinschten Mikroorganismen. 

Es ist bereits bekannt, dass zahlreiche Carboxamide fiingizide Eigenschaften besitzen (vgl. z.B. WO 
03/080628, WO 03/010149, EP-A 0 589 301, EP-A 0 545 099). Die Wirksamkeit dieser Stoffe ist 
gut, lasst aber in manchen Fallen, zB. bei niedrigen Aufwandmengen zu wunschen ixbrig. 

Es wurden nun neue silylierte Carboxamide der Formel (I) 
gefimden, in welcher 

R fQr Wasserstoff, Fluor, CMor, Methyl, iso-Propyl, Methylthio oder Trifluoimethyl steht, 

L fiir eine direkte Bindung oder fUr Jewells gegebenenfalls substituiertes geradkettiges oder 

veizweigtes Alkylm (Alkandiyl), Alkenylen (Alkendiyl) oder Alkinylen (Alldndiyl) steht, 
und R^ unabhSngig voneinander fiir Wasserstoff Ci-Ca-Alkyi, Ci-Cg-Alkoxy, Ci-C4-Alkoxy-Cr 

C4-alkyl, Ci-C4-Allcylthio-Ci-C4-alfcyl oder Ci-Cg-Halogenalkyl stehen, 
R^ fOr Wasserstoff, Ci-Cg-Alkyi, C^Cs-AIkoxy, C,-C4-Alkoxy-Ci-C4-alkyl, CrC4-Alkyl1hio-Cr 

C4-alkyl, Cz-Cg-Alkenyl, Q-Cg-Alkinyl, CrCe-Halogenalkyl, Ca-Cs-Halogenalkenyl, Ci-Cg- 

Halogenalkdnyl, Ca-Cg-Cycloalkyl, oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Phenyl oder 

Phenylalkyl steht, 

R^ fur Wasserstoff, Cj-Cg-Alkyl, Ci-Ce-Alkylsulfinyl, Ci-C6-Alkylsulfonyl, Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4' 
alkyl, Ca-Cs-Cycloalkyl; Ci-Ce-Halogenall^l, CrC4-Halogenalkylthio, CrC4-Halogenal]Qrl- 
sulfinyl, Ci-C4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-al]<yl, Cs-Cs-Halogen- 
cycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CMor- und/oder Bromatomen; Formyl, Formyl-Ci-Ca- 
allQ^l, (Ci-C3-Alkyl)carbonyl-Ci-C3-alkyl, (Ci-<:3-Alkoxy)carbonyl-Ci-C3-alkyl; Halogen-(Cr 
C3-alkyl)carbonyl-Ci-C3-alkyl, Halogen-(Ci-C3-alkoxy)carbonyl-CrC3-alkyl mit jeweils 1 bis 
13 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 

(CrC8-Alkyl)carbonyl, (Ci-C8-Alkoxy)carbonyl, (Ci-C4-AIkoxy-Ci-C4-alkyl)carbonyl, (C3- 
C8-Cycloalkyl)carbonyl; (Ci-Cfi-Halogenalkyl)carbonyl, (CrC6-Halogenalkoxy)carbonyI, 
(Halogen-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl)carbonyl, (C3-C8-Halogencycloalkyl)carbonyl mit jeweils 
1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; oder -C(=0)C(=0)R^, -COlvnR^R^ oder 
-CH2MR^R^ steht. 
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ffir Wasserstoflf, Ci-Ca-Alkyi, Q-Cg-Alkoxy, C,-C4-Alkoxy-Ci-C4-alkyl, Ca-Cs-Cycloalkyl; 
Ci-Ce-Halogenalkyl, Ci-Cg-Halograalkoxy, Halogen-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyU Cs-Cg-Halo- 
gencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CUor- und/oder Bromatomen steht, 
vind R^ unabhangig voneinander jeweils fur Wasserstoff, Ci-Cg-Alkyl, C,-C4-Alkoxy-Ci-C4-alkyl, 
5 Q-Cs-Cycloalkyl; Ci^Jg-Halogenalkyl, Halogeii-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl, Ca-Cs-Halogen- 

cycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CMor- md/oder Bromatomen stehen, 
R* und R^ aufierdem gemeinsam mit dCTi Stickstofifatom, an das sie gebunden sind, einen gegebenen- 
falls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci-C4-Alkyl 
substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, wobei der Hetero- 
10 cyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe Sauerstoff, Schwefel 

oder NR^® enthalten kann, 
R^ und R^ unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Ci-Cg-AllQ^l, Ca-Cs-Cycloalkyl; Ci-Cg-Halogen- 
alkyl, Ca-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen 
stehen, 

15 R^ und R^ auBerdem gemeinsam mit dem StickstofFatom, an das sie gebunden sind, einen gegebenen- 
falls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci-C4-Alkyl 
substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, wobei der Hetero- 
cyclus 1 Oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe Sauerstoff, Schwefel 
Oder NR^^ enthalten karai, 

20 R^^ fur Wasserstoff Oder Q-Cg-Alkyl steht, 

A fiir den Rest der Formel (Al) 

a(Al) steht ^ welcher 

R" flir Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Cyano, Ci-Cs-ADcyl, Ci-C4-Halogenalkyl, C1-C4- 
25 HalogenalkojQr oder Ci-C4-HalogqnaDcylthio nrit jeweils 1 bis 5 Hblogenatomen steht, 

oder 

A flir den Rest der FonneI(A2) 

,12 



^ (A2) steht, in welcher 

R" fiir Chlor, lod oder Dichlomethyl steht, 

30 Oder 

A fiir den Rest der Formel (A3) 
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I 1 1 (A3) steht, in welcher 

R^^ flir Ci-C4-All<yl odesr Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

Oder 

A flir den Rest der Fonnel (A4) 

r Ij (A4) steht, in welcher 

R" fur Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

Oder 

A flir den Rest der Fonnel (A5) 

I (A5) steht, in welcher 

R" fur Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

Oder 

A flir den Rest der Fonnel (A6) 



(A6) steht, in welcher 



R*^ flir Wasserstoflf, Halogen, Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogen- 
atomen steht, 

oder 

A fur den Rest der Fonnel (AT) 



(AT) steht, in welcher 



R^^ fur Halogen, Hydroxy, Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-Alkoxy, Ci-C4-Alkylthio, C1-C4- 
Halogenalkyl, Ci-C4-Halogenalky!lhio oder Ci-C4-Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 
Halogenatomen steht, 

oder 

A fihr den Rest der Formel(A8) 



(A8) steht, m welcher 
R" fur C,-C4-Alkyl steht. 



oder 
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A fUr den Rest der Formel (A9) 




(A9) steht. 



Oder 

A fOr den Rest der Formel (Al 0) 




(AlO) steht, in welcher 



in welcher 

X fiir O (Sauerstoflf) oder S (Schwefel) steht, 

Oder 

A fiir den Rest der Formel (All) 




(Al 1) steht, in welcher 



in welcher 

X fur O (Sauerstoff) oder S (Schwefel) steht, 
R^^ fiir lod oder Methyl steht. 



Die erfindungsgemaBen Verbindungen konnen gegebenenfalls als Mischxmgen verschiedener mog- 
licher isomerer Formen, insbesondere von Stereoisomeren, wie z. B. E- und tfareo- und erythro-, 
sowie optischen Isomeren, gegebenenfalls aber auch von Tautomeren vorliegen. Es werden sowohl 
die E- als auch die Z-Isomeren, wie auch die three- und erythro-, sowie die optischen Isomeren, be- 
liebige Mischungen dieser Isomeren, sowie die mogjichen tautomeren Formen beansprucht 

Weiterhin wurde gefunden, dass man silylierte Carboxamide der Formel (T) erhalt, indem man 
a) Carbonsaure-Derivate der Formel (D) 
O 

A^x' (H) 

in welcher 

X^ fiir Halogen oder Hydroxy steht und 
A die oben angegebenen Bedeutungen hat, 
mit Aminen der Formel QH) 
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in welcher R, L, R\ und R"* die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators, gegebenaifalls in Gegenwart eines Konden- 
sationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels und gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Verdtimiungsmittels nmsetzt, 

Oder 

b) silylierte Carboxamide der Formel (I-l) 




(i-i) 



in welcher R, L, R', R^ und A die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
1 0 mit Halogeniden dsr Formel (Vm) 

^"—^^ (Vm) 
in welcher 

fiirChlor,Brom Oder led stehl^ 
R"' fOr C-Cg-AIkyl, C,-Cfi-Alkylsulfinyl, Q-Cs-Alkylsulfonyl, C,-C4-Alkoxy-Cj<V 

15 alkyl, Q-Cg-Cycloalkyl; C,-QrHalogenalkyl, C,-C4-Halogenalkylthio, Ci-C4-Halo- 

^nalkylsulfinyl, C,-C4-Halogena]lqrlsulfonyl, Halogen-Ci-C4-alko3qr-Ci-C4.alkyl, 
Cs-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CMor- und/oder Bromatomen; 
Foimyl, Formyl-Ci-Cs-alkyl, (C,-C3-Alkyl)carbonyl-C,-C3-a]kyl, (Ci-qj-Alfcoxy)car- 
bonyl-Ci-Ca-alkyl; Halogen-CC-Cj-alkyOcarbonyl-C-Q-alkyl, BMogen-(Ci-C3-alk- 

20 oxy)carbonyl-Ci-C3-alkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, CMor- und/oder Bromatomen; 

(C,-Cg-A]kyl)carbonyl, (Ci-C8-Alkoxy)carbonyl, (C,-C4-Alk0}Qr-C,-C4-a]kyl)caibo- 
vyl, (C3-CrCycloalkyl)carbonyl; (Ci-Cs-Halogenalkyl)caibon)^, (C,-C«-Halogenalk- 
03Qr)carboiQrl, CHalogen-C-Q-alkojQr-Ci-Ci-alkyOcarbororl, (Cj-Cg-Halogottcyclo- 
allcyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Brranatomen; oder 

25 -C(=0)C(=0)R^ -CONR*R' oder -CHaNR^R' steht, wobd R^ R«, R', R" und R' die 

oben angegebenen Bedeutungen haben. 



in Gegenwart einer Base und in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umselzt 
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Schliefilich wurde gefiindexi, dass die neuen sUylierten Carboxamide der Formel (T) sehr gute mikro- 
bizide Eigenschaften besitzen und zur Bekampfung unerwunschter Mikroorganismen sowohl im 
Pflanzenschutz als auch im Materialschutz verwendbar sind. 

Die erfindungsgemMfien silylieiten Carboxamide sind durch die Formel (I) allgemein delBiiiert. Bevor- 
zugte Restedefinitionen der vorstehenden und nachfolgend genannten Formeln sind im Folgenden 
angegeben. Diese Definitionen gelten fiir die Endprodukte der Fomiel (T) wie fur alle Zwischen- 
prodiikte gleichemiaBen. 

R steht bevorzugt fur Wasserstoff. 

R steht auBerdem bevorzugt fiir Fluor, wobei Fluor besonders bevorzugt iq 4-, 5- oder 6- 

Position, ganz besonders bevormgt in 4- oder 6-Position, insbesondere in 4-Position des 

Anilidrestes steht [vgl. oben Formel (T)]. 
R steht auBerdem bevorzugt fiir Chlor, wobei Chlor besonders bevorzupt in 5-Position des 

Anilidrestes steht [vgl. oben Formel (I)]. 
R steht auBerdem bevorzugt fiir Methyl, wobei Methyl besonders bevorzugt in 3-Position des 

Anilidrestes steht [vgl. oben Formel (I)]. 
R steht auBerdem bevorzugt fiir Trifluormethyl, wobei Trifluormethyl besonders bevorzugt in 

4- oder 5-Position des Anihdrestes steht [vgl. oben Formel (I)]. 

L steht bevorzugt fur eine direkte Bindung oder fiir gegebenenfalls durch Halogen substitu- 
iertes geradkettiges oder verzweigtes CrCe-Alkylen, Ca-Cg-Alkenylen oder Q-Cfi-Alkinylen. 

L steht besonders bevorzugt fiir eine direkte Bindung oder fiir -CH2-, -(CH2)2-, -(012)3-, 
-CH(MeH -CH(Me)CH2-, -CHzCHCMe)^, -CH(Me)CH(Me)-, -C(Me2)CH2-, 
-CH(MeHCH2)2-, -CH(MeHCH2)3-, -CH=CH-, -C(Me)=CH- oder -C^-. 

L steht ganz besonders bevorzugt fiir -(^2)2-, •<CH2)3-> -CH(Me>, -CH(Me)CH2-, 
-CH(MeHCH2)2-, <:H(MeHCH2)3-, -CH=CH-, -C(Me)=CH- oder -feC-, 

R^ und R^ stehen unabhangig voneinander bevorzugt fiir Ci-Cg-Alkyl, Ci-Cg-Alkoxy, Ci-Q-Alkoxy- 

Ci-Q-alkyl oder Ci-Q-Alkylthio-Ci-Cs-alkyl. 
R^ und R^ stehen unabhangig voneinander besonders bevorzugt fiir Methyl, Ettxyl, Mefhoxy, Ethoxy, 

Methoxymethyl, Ethoxymefhyl, Mefhoxyetihyl, EthojQ^ethyl, Methylfhiomethyl, Ethylfliio- 

methyl, Methylthioethyl oder Efliylthioefhyl. 
R^ und R^ stehen unabhangig voneinander ganz besonders hevnmifft fiir Methyl, Methoxy, 

Methoxymethyl oder Methylthiomefhyl. 
R* und R^ stehen insbesondere bevorzugf: jeweils ftir Methyl. 
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steht bcvorzuRt fiir C,.C6-Alkyl, Ci-Cg-Alkoxy, Q^a-Alkoxy-Q-Ca-alkyl, C-Ca^Alkylthio- 
Ci-Cs-alkyl, Ca-Ce-Cycloalkyl, Phenyl oder Ben2yL 

^ steht besondcTs beyorzugt fflr Methyl, Elhyl, n- oder iso-Propyl, n-, sec-, iso- oder tert-Butyl, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder iso-Propoxy, n-, sec-, iso- oder tert-Butoxy, Methoxymethyl, 
Ethoxymefhyl, Meflioxyefliyl, Ethoxyethyl, Methylthiomethyl, Efhylthiomethyl, Methyl- 
thioethyl, Ett^lthioethyl, Cyclopropyl, Phenyl oder Benzyl. 

^ steht ganz besonders bevormfyt fiir Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, iso- oder tert-Butyl, 
Methoxy, iso-Propoxy, iso- oder tet-Butoxy, Methoxymethyl, Methylthiomethyl oder Phe- 
nyl. 

steht jnsbesQndere beypyzugt fur Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, iso- oder tert-Butyl, 
Methoxy, iso-Propoxy, iso- oder tert-Butoxy. 
steht hervorgehoben fiir Methyl. 



steht bevoizugt fiir Wasserstoff, Ci-Cg-Alkyl, Ci-C4-Alkylsulfinyl, CrC4-Alkylsulfonyl, Q- 
Q-Alkoxy-Ci-Ca-alkyl, Ca-Ce-Cycloalkyl; Ci-C4-Halogenal]<yl, Ci-C4-Halogenalkylthio, Q- 
C4-Halogenalkylsulfinyl, Ci-C4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-Ci-Ca-alkoxy-Ci-Ca-alkyI, 
Ca-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Oilor- und/oder Bromatomen; Formyl, 
Formyl-Ci-Cs-alkyl, (CrC3-Alkyl)carbonyl-C,-C3-alkyl, (Ci-C3-Alkoxy)carbonyl-Ci-C3- 
alkyl; Halogen-(Ci-C3-alkyl)carbonyl-CrC3-alkyl, Halogen-(Ci-C3-alkoxy)carbonyl-C,-C3-al- 
kyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomra; 

(Ci-C6-Alkyl)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy)carbonyl, (CrC3-Alkoxy-C,-C3-alkyl)carbonyl, (Q- 
C6-Cycloalkyl)carbonyl; (Ci-C4-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-C4-Halogenalkoxy)carbonyl, 
(Halogen-CrC3-alkoxy-Ci-C3-alkyl)carbonyl, (C3-C6-Halogencycloalkyl)carbonyl mit jeweils 
1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; oder -C(=0)C(=0)R^ -CONR^^ oder 
-CHaNR^R^ 

steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- 
oder tert-Butyl, Pentyl oder Hexyl, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder iso-Propylsulfinyl, 
n-, iso-, sec- oder tert-Butylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder iso-Propyl- 
sulfonyl, n-, iso-, sec- oder tert-Butylsulfonyl, Methoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl, 
Ethoxyethyl, Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Trifluonnethyl, Trichlonnethyl, Tri- 
fluorethyl, Difluormethylthio, Difluorchlormethylthio, Trifluonnethylthio, Trifluormethyl- 
sulfinyl, Trifluormethylsulfonyl, Trifluonne1ho:?Qmethyl; Formyl, -CH2-CHO, -(CH2)2-CHO, 
-CH2-CO-CH3, -CH2-CO.CH2CH3, -CH2-CO<3I(CH3)2, <CH2)2-CO-CH3, 
-(CH2)2-CO-CH2CH3, -(CH2)2-CO.CH(CH3)2, -CH2-CO2CH3, -CH2-CO2CH2CH3, 
-CH2-C02CH(CH3)2, -(CH2)2-C02CH3, -(CH2)2-C02CH2CH3, -(CH2)2-C02CH(CH3)i, 
-CH2-CO-CF3, -CH2-CO-Ca3, -CH2-CO-CH2CF3, -CH2-CO-CH2Ca3, -(CH2)2-C0-CH2CF3, 
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-.(CH2)2-co-CH2ca3, -CH2-CO2CH2CF3, -CH2-CO2CF2CF3, <e2-co2CH2ca3, 

-CH2-CO2CCI2CCI3, -(CH2)2-C02CH2CF3, -(CH2)2-C02CF2CF3, ■<CH2)2"C02CH2CCl3, 

-(CH2)2-C02CCl2CCl3; 

Methylcarbonyl, Ethylcarbonyl, n-Propylcarbonyl, iso-Propylcarbonyl, tert-Butylcarbonyl, 
5 Mefhoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, tert-Butoxycarbonyl, Cyclopropylcarbonyl; Trifluorme- 

thylcarbonyl, Trifluormethoxycarbonyl, oder -C(=0)C(=0)R^, -CONR^^ oder -CHiNR^R^. 
R* steht ganz besonders bevorzug t fiir Wasserstoff, Methyl, Methoxymethyl, Formyl, 
-CH2-CHO, -(CH2)2-CHO, -CH2-CO-CH3, -CH2-CO-CH2CH3, -CH2-<:0-CH(CH3)2, 
<:(=0)CHO, -C(=0)C(=0)CH3, -C(=0)C(=0)CH20CH3, -C(=0)C02CH3, 
10 •C(=0)C02CH2CH3. 

R"* steht insbesondere bevorzugt fiir Wasserstoff. 

B? steht bevorzugt fur Wasserstoff, Ci-Ce-Alkyi, CrC4~Alkoxy, Ci-C3-Alkoxy-Ci-C3-alkyl, C3- 
C6-Cycloalkyl; Ci-C4-Halogenalkyl, Ci-C4-Halogenalkoxy, Halogen-CrQ-alkoxy-Ci-Cs- 
15 s3kyl, Q-Ce-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen. 

R^ steht besonders bevorzugt fiir Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, tert-Butyl, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder iso-Propoxy, tort-Butoxy, Methoxymethyl, Cyclopropyl; Trifluor- 
methyl, Trifluonnethoxy. 



20 R^ und R^ stehen unabhangig voneinander bevorzugt fiir Wasserstoff, Ci-Cg-Alkyl, Ci-Q-AIkoxy-Ci- 

C3-alkyl, Q-Ce-Cycloalkyl; Ci-C4-Halogenall<yl, Halogen-Ci-Ca-alkoxy-Ci-Cs-alkyl, Q-Ce- 

Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen. 
R^ und R^ bilden aufierdem gemeinsam mit dem Stickstoflfatom, an das sie gebimden sind, bevorzugt 

einen gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci- 
25 C4-Alkyl substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 oder 6 Ringatomen, wobei der Hetero- 

cyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe Sauerstoff, Schwefel 

oder NR^** enfhalten kann. 
R^ und R^ stehen unabhSngig voneinander besonders bevorzugt fiir Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- 

oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- oder tert-Butyl, Methoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl, 
30 Ethoxyethyl, Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl; Trifluormethyl, Trichlonnefliyl, 

Trifluorethyl, Trifluormethoxymethyl. 
R^ und R^ bilden aufierdem gemeinsam mit dem Stickstofifatom, an das sie gebunden sind, besonders 

bevorzugt einen gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Fluor, 

Chlor, Brom oder Methyl substituierten gesattigten Heterocyclus aus der Reihe Morpholin, 
35 Thiomorpholin oder Pipeiazin, wobei das Piperazin am zweiten Stickstoffatom durch R^^ 

substituiert sein kann. 
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und stehen imabhSngig voneinander bevorzugt fiir Wasserstofif, Ci-Cg-Alkyl, Q-Cfi-Cycloalkyl; 
Ci-C4-Halogenalkyl, Q-Cg-Halogencycloalkyl mit jewefls 1 bis 9 Huor-, Odor- \md/oder 
Bromatomen. 

und R^ bilden auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, bevorzugt 
5 einen gegebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci- 

C4-Alkyl substituierteii gesattigten Heterocyclus mit 5 oder 6 Ringatomen, wobei der 
Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe SauerstofiF, 
Schwefel oderNR*® enthalten kann. 
R* und R*^ stehen unabhangig voneinander besonders bevorzuert fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl, n- 
10 Oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- oder tert-Butyl, Meflioxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl, 

Efhoxyethyl, Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl; Trifluormethyl, Trichlonnethyl, 
Trifluorethyl, Trifluormefhoxymethyl. 
R^ und R^ bilden auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebimden sind, besonders 
bevorzugt einen gegebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Ruor, 
15 Chlor, Brom oder Methyl substituierten gesattigten Heterocyclus aus der Reihe Moipholin, 

Thiomorpholin oder Piperazin, wobei das Piperazin am zweiten Stickstoffatom durch R*° 
substituiert sein kann. 



R*° steht bevorzugt fur Wasserstoff oder Ci-C4-Alkyl. 

20 R^° steht besonders bevorzu^ fur Wasserstofif, Methyl, Efliyl, n- oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- 
oder tert-Butyl. 

A steht bevorzugt fiir einen der oben angegebenen Reste Al, A2, A5 oder A7. 

A steht auBerdem bevorzugt fiir A6, AID oder All. 

25 A steht besonders bevorzu|gt fiir den Rest A 1 

A steht auBerdem besonders bevorzugt fiir den Rest A2. 

A steht auBerdem besonders bevorzugt fiir den Rest A5 . 

A steht auBerdem besonders bevorzugt fiir den Rest A6. 

A steht auBerdem besonders bevorzugt fiir den Rest A7. 

30 A steht auBerdem besonders bevorzugt furden Rest A 1 0. 

A steht auBerdem besonders bevorzugt fur den Rest Al 1 . 



35 



steht bevorzugt fiir Wasserstofif, Fluor, Chlor, Brom, lod. Hydroxy, Cyano, Ci-C4-Alkyl, Ci- 
C2-HalogenallQ^l, Ci-Q-Halogenalkoxy oder Ci-Q-Halogenalkylthio mit jeweils 1 bis 5 
Fluor, Chlor imd/oder Bromatomen. 



wo 2005/049624 



-10- 



PCT/EP2004/012590 



R" steht besonders bevorzugt fur WasserstoflF, Fluor, Chlor, Brom, lod. Hydroxy, Cyano, Methyl, 
Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n-Butyl, iso-Butyl, sec-Butyl, tert-Butyl, Difluonnethyl, Trifhior- 
methyl, Difluorchlormethyl, Trichlormefhyl, Trifluormethoxy, Difluonnethoxy, Difluorchlor- 
methoxy, Trichlonnethoxy, Trifluormelhylthio, Difluormethylthio, Difluorchlonnethylthio oder 
5 TricMonnethylfhio. 

R" steht ganz beson ders bevorzugt jRir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, lod. Methyl, Difluor- 
methyl, Trifluormethyl oder Trichlormethyl. 

R" steht insbesondere bevorzugt fur Chlor, Brom, lod. Methyl, Difluormethyl oder Trifluor- 
methyl. 

10 

R" steht bevorzugt fur lod. 

R^^ steht auBerdem bevorzugt fur Chlor. 

R" steht auBerdem bevorzugt fur Dichlormethyl. 

15 R*^ steht bevorzugt fiir Methyl, Ethyl oder Ci-Q-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder 
Bromatomen. 

R^^ steht besonders bevorzugt fur Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Difluormethyl, Difluorchlor- 
methyl oder Trichlormethyl. 
R*^ steht ganz besonders bevorzugt fiir Methyl, Trifluormethyl, Difluormethyl oder Trichlor- 
20 methyl. 

R^^ steht bevorzugt fur Methyl, Ethyl oder Ci-C2-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder 
Bromatomen. 

R*"* steht besonders bevorzugt ftir Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Difluormethyl, Difluorchlor- 
25 methyl oder Trichlormethyl. 

R^"* steht ganz besonders bevorzugt fiir Methyl, Trifluormethyl, Difluormethyl oder Trichlor- 
methyl. 

R*^ steht i n sbigS Qn i ^g re bev Qra^gt fiir Methyl oder Trifluormethyl. 

30 R^^ steht bevorzugt fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl oder C,-C2-Halogenalkyl 
mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen. 
R^^ steht besonders bevorzugt fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Methyl oder Trifluormethyl. 

R^^ steht bevorzugt fiir Fluor, Chlor, Brom, lod. Hydroxy, Ci-C4-Alkyl, Methoxy, Ethoxy, 
35 Methylthio, Ethylfhio, Difluormethylthio, Trifluormethylfhio, Cj-Q-HalogenallQfl oder C|- 

C2'Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder Bromatomen. 
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R^^ steht besonders hevntTiipt Fluor, Chlor, Brom, lod. Methyl, Ethyl, n-Propyl, iso-Propyl, n- 
Butyl, iso-Butyl, sec-Butyl, tert-Butyl, Trifluonnethyl, Difluonnethyl, Difluorchlormethyl, 
Trichlonnethyl. 

R^^ steht ganz beso nders bevormg;t fur Fluor, Chlor, Brom, lod. Methyl, Trifluormethyl, 
5 Difluonnethyl oder Trichlonnethyl. 

R" steht bevorzugt fiir Methyl, Ethyl, n-Propyl oder iso-Propyl. 
R" steht besonders bevorzuort Methyl oder Ethyl. 

10 X steht bevorzugt fur O (Sauerstofif). 

X steht auBerdem bevorzugt fiir S (Schwefel). 

B} " steht bevorzugt fiir lod. 

R" steht auBerdem bevorzugt fiir Methyl. 

15 

AuBerdem hervorgehoben sind Verbindungen der Formel (I-l) 

a-i) 

in welcher R, L, R\ R^ R^ und A die oben angegebenoi Bedeutungen haben. 

20 AuBerdem hervor^hoben sind Verbindungen der Formel (1-2) 

R 





L .R^ a-2) 



in welcher R, L, R', R', R"*" und A die oben angegebenen Bedeutungen haben. 



R** steht bevorzugt fiir Ci-Ce-Alkyl, Ci-C4-A]kylsulfinyl, Ci-C4-Allcylsulfonyl, C,-Cj-Alla)xy-C,- 
25 Cj-allcyl, Cj-Cs-Cycloalkyl; C,-C4-Halogenalkyl, Ci-Q-Halogenalkyllhio, Ci-C4-Halogcn- 

. alkylsulfinyl, Ci-C4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-Ci-Q-alkojor-Cj-qj-alkyl, Cs-Cg-Halo- 
gencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bronatomen; Formyl, Fonryl-Ci- 
Cj-alkyl, (C|-C3-Alkyl)carbonyl-C,-Cj-alkyl, (C,-Cj-Ana)xy)carbonyl-Ci-C3-alkyl; Halogai- 
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(Ci-Q-alkyl)carbonyl-Ci-C3--alkyl, Halogen-(Ci-C3-aIkoxy)carbonyl-Ci-Q-alkyl mit jeweils 
1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 

(Ci-C6-Alkyl)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy)carbonyl, (C,-C3-Alkoxy-Ci-C3-alkyl)carbonyl, (C3- 
C6-Cycloalkyl)carbonyl; (Ci-C4-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-C4-Halogenalkoxy)carbonyl, 
5 CHalogen-Ci-C3-alkoxy-Ci-C3-all<yl)carbonyl, (C3-C6-Halogencycloalkyl)carbonyl mit jeweils 

1 bis 9 Fluor-, CWor- und/oder Bromatomai; oder -C(=0)C(=0)R^ -CONR^^ oder 
-CH2NR*R^, wobei R^, R^ R^, R^ und R^ die oben angegebenen Bedeutungen haben. 
K** steht besonders bevorzuert fur Methyl, Ethyl, n- oder iso-Propyl, n-, iso-, sec- oder tert-Butyl, 
Pentyl oder Hexyl, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder iso-Propylsulfinyl, n-, iso-, sec- 

10 Oder tert-Butylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder iso-Propylsulfonyl, n-, iso-, 

sec- oder tert-Butylsulfonyl, Methoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxymethyl, Ethoxyethyl, 
Cyclopropyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Trifluormethyl, Trichlormethyl, Trifluorethyl, Diflu- 
ormethylthio, Difluorchlormethylthio, Trifluormethylthio, Trifluormethylsulfinyl, Trifluor- 
methylsulfonyl, Trifluormethoxymethyl; Formyl, -CH2-CHO, -<CH2)2-CHO, -CH2-CO-CH3, 

15 -CH2-CO-CH2CH3, -CH2-CO-CH(CH3)2, -(CH2)2-CO-CH3, -(CH2)2-CO-CH2CH3, 

-(CH2)2-CO-CH(CH3)2, -CH2-CO2CH3, -CH2-CO2CH2CH3, -CH2-C02CH(CH3)2, 

-(CH2)2-C02CH3, -(CH2)2-C02CH2CH3, -(CH2)2-C02CH(CH3)2, -CH2-CO-CF3, 

-CH2-CO-CCI3, -CH2-CO-CH2CF3, -CH2-CO-CH2CCI3, -(CH2)2-CO-CH2CF3, 

-(CH2)2-CO-CH2CCl3, -aH2-C02CH2a?3, -CH2-CO2CF2CF3, -CH2-CO2CH2CCI3, 

20 -CH2-C02CCl2Ca3, -(CH2)2-C02CH2CF3, -(CH2)2-C02CF2CF3, -(CH2)2-C02CH2CCl3, 

-(CH2)2-C02CCl2CCl3; 

Methylcarbonyl, Ethylcarbonyl, n-Propylcarbonyl, iso-Propylcarbonyl, tert-Butylcarbonyl, 
Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, tert-Butoxycarbonyl, Cyclopropylcarbonyl; Trifluorme- 
thylcarbonyl, Trifluormethoxycarbonyl, oder -C(=0)C(=0)R^ -CONRV oder -CH2NR®R^ 
25 wobei R^, R^, R^, R^ und R^ die oben angegebenen Bedeutungen haben. 

R"** steht ganz besonders bevorzuet fur Methyl, Methoxymethyl, Formyl, -CH2-CHO, 
-(CH2)2-CHO, -CH2-CO-CH3, -CH2-CO-CH2CH3, -CH2-CO-CH(CH3)2, -C(=0)CHO, 
-C(=0)C(=0)CH3, -C(=O)C(=O)CH20CH3, -C(=0)C02CH3, -C(=0)C02CH2CH3. 



30 AuBerdem hervorgehoben sind Verbindungen der Formel (1-3) 




in welcher R, R^ R^, R*, K* und A die oben angegebenen Bedeutungen haben. 
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AuBerdem hervorgehoben sind Verbindungen der Formel (1-4) 

(1-4) 



in welcher R, R^, R^, R"* imd A die oben angegebenen Bedeutungen haben. 



5 Gesattigte oder ungesattigte Kohlenwasserstof&este wie Alkyl oder Alkenyl konnen, auch in Verbin- 
dung mit Heteroatomen, wie z.B. in Alkoxy, soweit moglich Jeweils geradkettig oder verzweigt sein. 



Gegebenenfalls substituierte Reste konnen einfach oder mehrfach substituiert sein, wobei bei 
Mehrfachsubstitutionen die Substituenten gleich oder verschieden sein konnen. 

10 

Durch Halogen substituierte Reste, wie z.B. Halogenalkyl, sind einfach oder mehrfach halogeniert. 
Bei mehrfacher Halogenierung konnen die Halogenatome gleich oder verschieden sein. Halogen steht 
dabei fiir Fluor, Chlor, Brom und lod, insbesondere fur Fluor, Chlor und Brom. 

15 Die oben aufgefiihrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen aufgefuhrten Restedefinitionen bzw. 
Erlauterungen konnen zwischen den jeweiligen Bereichen und Vorzugsbereichen beliebig kombiniert 
werden. Sie gelten fiir die Endprodukte sowie fiir die Vor- und Zwischenprodukte entsprechend. 



Erlauterungen der Verfahren und Zwischenprodukte 

20 

Verfahren (a) 



Verwendet man beispielsweise 2-Chlorbenzoylchlorid und {2-[l-Methyl-2-(trimethylsilyl)ethyl]phe- 
nyl}amin als Ausgangsstoffe, so kann der Verlauf des erfindungsgemaUen Verfehrens (a) durch das 
25 folgende Formelschema veranschaulicht werdra. 




Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) als Ausgangsstoffe benotigten 
Carbonsaure-Derivate sind durch die Formel (11) allgemein defini^ In dieser Formel (II) hat A 
bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, die bereits 
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im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaUen Verbindungen der Foimel (T) als 
bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fiir diese Reste angegeben wurden. 
steht bevorzugt fiir Chlor, Brom oder Hydroxy. 

5 Carbonsaure-Derivate der Fonnel QI) sind bekaimt imd/oder konnen nach bekannten Methoden 
erhalten werden (vgl. WO 93/1 1 1 17, EP-A 0 545 099, EP-A 0 589 301, EP-A 0 589 3 13 und DE-A 
103 25 439.0). 

Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) weiterhin als Ausgangsstoffe benotig- 
10 ten Amine sind durch die Formel (HI) allgemein definiert In dieser Formel (ID) haben R, L, R\ R^, 
R^ und R* bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Bedeutungen, 
die bereits im Zusanmienhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindimgen der 
Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fiir diese Reste an- 
gegeben wurden. 

15 

Die Amine der Fonnel (HI) sind bekaimt und/oder konnen auf bekaimte Weise erhalten werden (vgl. 
WO 03/080628 und die Herstellungsbeispiele). 

Amine der Fonnel (m), in welcher R"* nicht fiir Wasserstoff steht, konnen beispielsweise erhalten 
20 werden, indem man Amine der Formel (Dl-a) 



L .,R' ffH-a) 

in welcher R, L, R^, R^ und R^ die oben angegebenen Bedeutungen haben, 
mit Halogeniden der Formel (VIII) 

^ ^ (vm) 

25 in welcher und R"*^ die oben angegebenen Bedeutungen haben, umsetzt [die Reaktionsbedin- 
gungen des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) gelten entsprechend]. 



Verfahren (b) 

30 Verwendet man 2-Chlor-N-{2-[l-methyl-2-(trimethylsilyl)ethyl]phenyl}benzan3^ und Acetylchlorid 
als Ausgangsstoffe, so kann der Verlauf des erfindungsgemMfien Verfahrens (b) durch das folgende 
Formelschema verasoschaulicht werden. 
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Die zur Durchfuhrung des erfindimgsgemaBen Verfahrens (b) als AusgangsstofFe benotigten silylier- 
ten Carboxamide sind durch die Formel (I-l) allgemein definiert In dieser Fonnel (I-l) haben R, L, 
R^, R^, R"* xmd A bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt diejenigen Be- 
5 deutungen, die bereits im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindun- 
gen der Fonnel (T) als bevorzugt, besonders bevorzugt bzw. ganz besonders bevorzugt fur diese Reste 
angegeben wurden. 

Die Verbindungen der Formel (I-l) sind erfindungsgemaBe Verbindungen und konnen nach dem 
10 Verfahren (a) hergestellt werden. 

Reaktionsbedingungen 

Als Verdiinnungsmittel zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) konmien alle in- 
erten organischen Losungsmittel in Betracht. Hierzu gehoren vorzugsweise aliphatische, alicyclische 

15 Oder aromatische Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Heptan, Cyclohexan, 
Methylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie bei- 
spielsweise Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlormethan, DicUor- 
efhan oder Trichlorethan; Ether, wie Diefhylether, Diisopropylefher, Methyl-t-butylether, Methyl-tert- 
amylether, Dioxan, Tetrahydrofioran, 1,2-Dimethoxyefhan, 1,2-Diethoxyefhan oder Anisol; Nitrile, 

20 wie Acetonitril, Propionitril, n- oder i-Butyronitril oder Benzonitril; Amide, wie N,N-Dimethylform- 
amid, N,N-Dimethylacetamid, N-Methylformanilid, N-Methylpyrrolidon oder Hexamethylphosphor- 
sauretriamid; deren Gemische mit Wasser oder reines Wasso:. 

Als Verdiinnungsmittel zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (b) kommen alle in- 
25 erten organischen Losungsmittel in Betracht Hierzu gehoren vorzugsweise aliphatische, alicyclische 
oder aromatische Kohlenwassei^offe, wie beispielsweise Petrolether, Hexan, Hq>tan, Cyclohexan, 
Methylcyclohexan, Benzol, Toluol, Xylol oder Decalin; halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie bei- 
spielsweise Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Dichlormethan, Chloroform, Tetrachlormefhan, Dichlor- 
ethan oder Trichlorethan; Ether, wie Dielhylether, Diisopropylefher, Mefhyl-t-butylefher, Methyl-tert- 
30 amylefher, Dioxan, Tetrahydrofiiran, 1,2-Dimethoxyethan, l,2-Die&oxyethan oder Anisol; Amide, 
wie NJ^J-Dimethylformamid, N,N-Dimethylacetamid, N-Methylformanilid, N-Methylpyirolidon oder 
Hexamethylphosphorsauretriamid. 
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Das erfindungsgemafie Verfahren (a) wird gegebenenfalls in Gegenwart eines geeigneten Saure- 
akzeptors durchgefuhrt. Als solche kommen alle iiblichen anorganischen oder brgaaischen Basm 
infrage. Hierzu gehoren vorzugsweise Erdalkalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, 
-alkoholate, -acetate, -carbonate oder -hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydrid, Na- 
5 triumamid, Lithiumdiisopropylanrid, Natrimnmethylat, Natrixitnethylat, Kalium-tert-butylat, Natrium- 
acetat, Kaliumacetat, Calciumacetat, Natriumhydroxid, Kaliumhydroxid, Natriumcarbonat, Kalium- 
carbonat, Kaliximhydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat oder Ammonixraicarbonat, sowie ter- 
tiare Amine, wie Trimethylamin, Triethylamin, Tributylamin, N,N-Dimethylanilin, N,N-Dimethyl~ 
benzylamin, Pyridin, N-Methylpiperidin, N-Methylmorpholin, NJ^T-Dimethylaminopyridin, Diazabi- 
10 cyclooctan (DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oder Diazabicycloundecen (DBTJ). 

Das eriSndungsgemaBe Verfahren (b) wird in Gegenwart einer geeigneten Base durchgefuhrt. Als 
solche kommen alle iiblichen anorganischen oder organischen Basen infrage. Hierzu gehoren vor- 
zugsweise Erdalkalimetall- oder Alkalimetallhydride, -hydroxide, -amide, -alkoholate, -acetate, -car- 

15 bonate oder -hydrogencarbonate, wie beispielsweise Natriumhydrid, Natriumamid, Lithiumdiisopro- 
pylanrid, Natriummethylat, Natriumethylat, Kalium-tert-butylat, Natriumacetat, Kahumacetat, Calci- 
umacetat, Ammoniumacetat, Natriumhydroxid, Kaliumhydroxid, Ammoniumhydroxid, Natriumcar- 
bonat, Kaliimicarbonat, Kaliumhydrogencarbonat, Natriumhydrogencarbonat oder Caesiumcarbonat; 
sowie tertiare Amine, wie Trimethylamin, Triethylarnin, Tributylanun, N,N-Dimethylanilin, NJ^- 

20 Dimethyl-benzylamin, Pyridin, N-Methylpiperidin, N-Methylmorpholin, N,N-Dimethylaminopyridin, 
Diazabicyclooctan (DABCO), Diazabicyclononen (DBN) oda: Diazabicycloundecen (DBU), 

Das erfindungsgemafie Verfahren (a) wird gegebenenfalls in Gegenwart eines geeigneten Konden- 
sationsmittels durchgefuhrt. Als solche kommen alle iiblicherweise fiir derartige Amidienmgsreak- 

25 tionen verwendbaren Kondensationsmittel infrage. Beispielhaft genannt seien Saurehalogenidbildner 
wie Phosgen, Phosphortribromid, Phosphortrichlorid, Phosphoipentachlorid, Phosphoroxychlorid 
Oder ThionylcMorid; Anhydridbildner wie Chlorameisenseliu'eethylester, Chlorameisensauremethyl- 
ester, Chlorameisensaureisopropylester, Chlorameisensaureisobutylester oder Methansulfonylchlorid; 
Carbodiimide, wie NjN'-Dicyclohexylcarbodiimid (DCC) oder andere iibliche Kondensationsmittel, 

30 wie Phosphorpentoxid, Polyphosphorsaure, NJ^'-Carbonyldiimidazol, 2-Ethoxy-N-ethoxycarbonyl- 
1,2-dihydrochinolin (EEDQ), Triphenylphosphin/Tetrachlorkohlenstoff oder Brom-tripyrrolidino- 
phosphoiiium-hexafluorophosphat. 

Das erfindungsgemafie Verfahren (a) wird gegebenenfalls in Gegenwart eines Katalysators dxirch- 
35 gefuhrt Beispielsweise genannt seien 4-Dimethylaminopyridni, 1-Hydroxy-benzotriazol oder Dime- 
thylformamid. 
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Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchfuhrung des eifindiingsgemSBen Verfahrens (a) in 
einem grdBeren Bereich variiert werden. Im Allgemeinen arbeitet man bei Temperaturen von 0**C bis 
150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 0°C bis 120°C, besonders bevorzugt bei Temperaturen 
vonlO^Cbis 80«C. 

5 

Die Reaktionstemperaturen k5zmen bei der Durchfuhrung des erfindungsgemafien Verfahrens (b) in 
einem grofieren Bereich variiert werden. Im Allgemeinen arbeitet man bei Temperaturen von O^'C bis 
150°C, vorzugsweise bei Temperaturen von 20'*C bis 1 10°C. 

10 Zur DurchfOhrung des erfindungsgemaJien Verfahrens (a) zur Herstellung der Verbindungen der 
Formel (I) setzt man pro Mol des Carbonsaure-Derivates der Formel (H) im Allgemeinen 0,8 bis 15 
Mol, vorzugsweise 0,8 bis 8 Mol an Amin der Formel (UT) und 1 bis 3 Mol eines Saurebindotnittels 
ein. 

15 Zxir Durchfuhrung des erfindungsgemafien Verfahrens (b) setzt man pro Mol an silyliertem Carbox- 
amid der Formel (I-l) im Allgemeinen 0.2 bis 5 Mol, bevorzugt 0.5 bis 2 Mol eines Halogenids der 
Formel (Vni) ein. 

Wenn nicht anders angegeben, werden alle erfindungsgemaiJen Verfahren im Allgemeinen xmter 
20 Normaldruck durchgefiihrt. Es ist jedoch auch moglich, imter erhohtem oder vermindertem Druck — 
im Allgemeinen zwischen 0, 1 bar und 10 bar — zu arbeiten. 

Die erfindvmgsgemaBen Stoffe weisen eine starke mikrobizide Wirkung auf und konnen zur 
Bekampfung von unerwunschten Mikroorganismen, wie Fimgi und Bakterien, im Pflanzenschutz und 
25 im Materialschutz eingesetzt w^den. 

Fungizide lassen sich Pflanzenschutz zur Bekampfung von Plasmodiophoromycetes, Oomycetes, 
Ghjrtridiomycetes, Zygomycetes, Ascomycetes, Basidiomycetes xmd Deuteromycetes einsetzen. 

30 Bakterizide lassen sich im Pflanzenschutz zur Bekampfung von Pseudomonadaceae, Rhizobiaceae, 
Enterobacteriaceae, Corynebacteriaceae und Streptonrycetaceae einsetzen. 

Beispielhaft aber nicht begrenzend seien einige Erreger von pilzlichen mid bakteriellen 
Erkrankungen, die unter die oben aufge^lten OberbegrifTe fallen, genannt: 
35 Xanthomonas-Arten, wie beispielsweise Xanthomonas campestris pv. oryzae; 
Pseudomonas-Arten, wie beispielsweise Pseudomonas syringae pv. lachrymans; 
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Erwinia-Arten, wie beispielsweise Erwinia amylovora; 
Pyfhium-Arten, wie beispielsweise Pythium ultiraum; 
Phytophthora-Arten, wie beispielsweise Phytophthora infestans; 
Pseudoperonospora-Arten, wie beispielsweise Pseudoperonospora humuli oder 
5 Pseudoperonospora cubensis; 

Plasmopara-Arten, wie beispielsweise Plasmopara viticol^ 

Bremia-Arten, wie beispielsweise Bremia lactucae; 

Peronospora-Arten, wie beispielsweise Peronospora pisi oder P. brassicae; 

Erysiphe-Arten, wie beispielsweise Erysiphe graminis; 
10 Sphaerotheca-Arten, wie beispielsweise Sphaerotheca fiiliginea; 

Podosphaera-Arten, wie beispielsweise Podosphaera leucotricha; 

Venturia-Arten, wie beispielsweise Venturia inaequalis; 

Pyrenophora-Artm, wie beispielsweise Pyrenophora teres oder P. graminea 

^oiudienform: Drechslera, Syn: Helimnthosporiimi); 
15 Cochliobolus-Arten, wie beispielsweise Cochliobolus sativus 

(Konidienform: Ehrechslera, Syn: Hebninlhosporixim); 

Uromyces-Arten, wie beispielsweise Uromyces appendiculatus; 

Puccinia-Arten, wie beispielsweise Puccinia recondita; 

Sclerotinia-Arten, wie beispielsweise Sclerotinia sclerotiorum; 
20 Tilletia-Arten, wie beispielsweise Tilletia caries; 

Ustilago-Arten, wie beispielsweise Ustilago nuda oder Ustilago avenae; 

Pellicularia-Arten, wie beispielsweise Pellicularia sasakii; 

Pyricularia-Arten, wie beispielsweise Pyricularia oryzae; 

Fusarixmi-Arten, wie beispielsweise Fusarium cxilmorum^ 
25 Botrytis-Arten, wie beispielsweise Botrytis cinerea; 

Septoria-Arten, wie beispielsweise Septoria nodorum; 

Leptosphaeria-Arten, wie beispielsweise Leptosphaeria nodorum; 

Cercospora-Arten, wie beispielsweise Cercospora canescens; 

Altemaria-Arten, wie beispielsweise Altemaria brassicae; 
30 Pseudocercosporella-Arten, wie beispielsweise Pseudocercosporella herpotrichoides, 

Shizoctorda-Arten, wie beispielsweise Rhizoctonia solani. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoflfe weisen auch eine starke starkende Wirkung in Pflanzen auf. Sie 
eignen sich daher zur Mobilisierung pflanzeneigener Abwehrkrafle gegen Befall durch unerwunschte 
35 Mikroorganismen. 
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Unter pflanzenstarkenden (resistenzinduzierenden) Stoffen sind im vorliegenden Zusammenhang 
solche Substanzen zu verstehen, die in der Lage sind, das Abwehrsystem von Pflanzoi so zu stimulie- 
ren, dass die behandelten Pflanzen bei nachfolgender Inokulation mit unerwunschten Mikro- 
organismen weitgehende Resistenz gegen diese Mikroorganismen entfalten. 

5 

Unter unerwimschten Mikroorganismen sind im vorliegenden Fall phytopathogene Pilze, Bakterien 
und Viren zu verstehen. Die erfindungsgemafien StofiFe koimen also eingesetzt werden, um Pflanzen 
innerhalb eines gewissen Zeitraimies nach der Behandlimg gegen den Befall durch die genannten 
Schaderreger zu schtitzen. Der Zeitraum, innerhalb dessen Schutz herbeigefuhrt wird, erstreckt sich 
10 im allgemeinen von 1 bis 10 Tage, vorzugsweise 1 bis 7 Tage nach der Behandlimg der Pflanzen mit 
den Wirkstoffen. 

Die gute Pflanzenvertraglichkeit der Wirkstoflfe in den zur Bekampfung von PlBanzenkrankheiten 
notwendigen Konzentrationen erlaubt eine Behandlimg von oberirdischen Pflanzenteilen, von Pflanz- 
1 S und Saatgut, und des Bodens. 

Dabei lassen sich die erfindungsgemafien Wirkstofife mit besonders gutem Erfolg zur Bekampfung 
von Getreidekrankheiten, wie beispielsweise gegen Puccinia-Arten imd von Krankheiten im Wein-, 
Obst- und Gemtiseanbau, wie beispielsweise gegen Botrytis-, Venturia- oder Altemaria-Arten, 
20 einsetzen. 

Die erfindungsgemafien Wirkstoffe eignen sich auch zur Steigerung des Emteertrages. Sie sind 
aufierdem mindertoxisch imd weisen eine gute Pflanzenvertraglichkeit auf . 

25 Die erfindungsgemafien Wirkstoffe konnen gegebenenfalls in bestimmten Konzentrationen und 
Aufwandmengen auch als Herbizide, zur Beeinflussung des Pflanzenwachstunas, sowie zur 
Bekampfung von tierischen Schadlingen verwendet werden. Sie lassen sich gegebenenfalls auch als 
Zwischen- und Voiprodukte fiir die Synthase wel^iec Wirkstoffe einsetzen. 

30 ErfindungsgemaB kdnnen alle Pflanzen und PQanzenteile behandelt werden. Unter Pflanzen werden 
hierbei alle Pflanzen und Pflanzenpopulationen verstanden, wie erwunschte und unerwOnschte Wild- 
pflanzen oder Kultuipflanzen (einschliefilich naturhch vorkommender Kulturpflanzen). Kultutpflan- 
zen kdnnen Pflanzen sein, die durch konventionelle Ztichtungs- und Qptimierungsmethoden oder 
durch biotechnologische und gentechnologische Mefhoden oder Kombinationen dieser Mefhoden 

35 erhalten w^en konnm, einschliefilich der transgenen Pflanzen und einschliefilich der durch Sorten- 
schutzrechte schfitzbaien od^ nicht schfjtd)aren Pflanzensorten. Unter Pflanzenteilen sollen alle 



wo 2005/049624 PCT/EP2004/012590 

-20- 

oberirdischen iind unterirdischen TeOe und Or^ne der Pflanzen, wie Spross, Blatt, Bliite und Wurzel 
verstanden werden, wobei beispielhafl Blatter, Nadeln, Stangel, Stamme, Bliiten, Fruchtkorper, 
Friichte und Samen sowie Wurzeln, KnoUen und Rhizome aufgefuhrt werden. Zu den Pflanzenteilen 
gehort auch Emtegut sowie vegetatives und generatives Vermehrungsmaterial, beispielsweise 
5 Stecldinge, KnoUen, Rhizome, Ableger und Samen. 

Die erfindungsgemaBe Behandlmg der Pflanzen und Pflanzenteile mit den Wirkstoffen erfolgt direkt 
Oder durch Einwirkung auf deren Umgebung, Lebensraum oder Lagerraum nach den ublichen Be- 
handlungsmethoden, z.B. durch Tauchen, Spruhen, Verdampfen, Vemebeki, Streuen, Aufstreichen 
10 und bei Vermehrungsmaterial, insbesondere bei Samen, weiteihin durch ein- oder mehrschichtiges 
Umhiillen. 

Im Materialschutz lassen sich die erfindungsgemafien Stofie zum Schutz von technischen Materialien 
gegen Befall und Zerstorung durch unerwimschte Mikroorganismen einsetzen. 

15 

Unter technischen Mataialien sind im vorUegenden Zusammenhang nichtlebende MateriaUen zu 
verstehen, die fur die Verwendxmg in der Technik zubereitet worden sind. Beispielsweise kdnnen 
technische Materialien, die durch erfindungsgemaBe Wirkstoffe vor mikrobieller Veranderung oder 
Zerstorung geschiitzt werden soUen, Klebstoffe, Leime, Papier und Karton, Textilien, Leder, Holz, 

20 Anstrichmittel xmd Kimststoffartikel, Kiihlschmierstoffe und andere Materialien sein, die von Mikro- 
organismen befallen oder zersetzt werden konnen. hn Rahmen der zu schutzenden Materialien seien 
auch Teile von Produktionsanlagen, beispielsweise Kiihlwasserkreislaufe, genannt, die durch Ver- 
mehrung von Mikroorganismen beeintrachtigt werden konnen. Im Rahmen der vorliegenden Erfin- 
dung seien als technische Materiahen vorzugsweise Klebstoffe, Leime, Papiere und Kartone, Leder, 

25 Holz, Anstrichmittel, Kuhlschmiermittel und Wannetibertragungsfliissigkeiten genannt, besonders 
bevorzugtHolz. 

Als Mikroorganismen, die einen Abbau oder eine Veranderung der technischen Materialien bewirken 
konnen, seien beispielsweise Bakterien, Pilze, Hefen, Algen und Schleimorganismen genannt Vor- 
30 zugsweise wirken die erfindungsgemaBen Wirkstoffe gegen Pilze, insbesondere Schimmelpilze, holz- 
verfarbende und holzzerstdrende Pilze (Basidiomyceten) sowie gegen Schleimorganismen und Algen. 

Es seien beispielsweise Mikroorganismen der folgenden Gattungen genannt: 
Altemaria, wie Altemaria tenuis, 
35 Aspergillus, wie Aspergillus niger, 

Chaetomium, wie Chaetomium globosum. 
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Coniophora, wie Coniophoia puetaiia, 

Lentinus, wie Lentinus tigrmus, 

Penicilliimi, wie Penicilliuxn glaucixtn, 

Polyporus, wie Polyporus versicolor, 
S Aureobasidium, wie Aureobasidium pullulans, 

Sclerophoma, wie Sclerophoma pityophila, 

Trichoderma, wie Tiichoderma viride, 

Escherichia, wie Escherichia coli, 

Pseudomonas, wie Pseudomonas aeruginosa, 
10 Staphylococcus, wie Staphylococcais aureus. 

Die Wirkstoflfe konnen in Abhangigkeit von ihren jeweiligen physikalischen und/ oder chemischen 
Eigenschaften in die ublichen Fonnulierungen uberfuhrt werden, wie Losungen, Emiilsion^, 
Suspensionen, Pulver, Schaume, Pasten, Granulate, Aerosole, Feinstverkapselungen in polymeren 
15 StofFen und in Hiilhnassen fur Saatgut, sowie ULV-Kalt- und Warmnebel-Formulierungen. 

Diese Fonnulierungen werden in "bekannter Weise hergestellt, z.B. durch Vermischen der Wirkstofie 
mit Streckmitteln, also fliissigen Losungsmitteln, unter Druck stehenden verfliissigten Gasen vmd/ 
oder festen Tragerstoffen, gegebenenfalls unter Verwendung von oberflachenaktiven Mitteln, also 

20 Emulgiermitteln und/oder Dispergiernritteln \md/oder schaumerzeugenden Mitteln. Im Falle der Be- 
nutzung von Wasser als Streckmittel konnen z.B. auch organische Losungsmittel als Hilfslosungs- 
xnittel verwendet werden. Als fliissige Losungsmittel kommen im Wesentlichen injfrage: Aromaten, 
wie Xylol, Toluol oder Alkylnaphthaline, chlorierte Aromaten oder chlorierte aliphatische Kohlen- 
wasserstofife, wie Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwasser- 

25 stoffe, wie Cyclohexan oder ParafiEine, z.B. Erdolftaktionen, Alkohole, wie Butanol oder Glycol 
sowie deren Ether und Ester, Ketone, wie Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder 
Cyclohexanon, stark polare Losimgsinittel, wie Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid, sowie 
Wasser. Mit verfliissigten gasformigen Streckmitteln oder Tragerstoffen sind solche Fliissigkeiten ge- 
meint, welche bei normaler Temperatur und xmter Normaldruck gas^rmig sind, zJB. Aerosol- 

30 Treibgase, wie Halogenkohlenwasserstoffe sowie Butan, Propan, Stickstoff und Kohlendioxid. Als 
feste TragerstofFe kommen infirage: z.B. naturliche Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum, 
Kreide, Quarz, Attapulgit, MontmoriUonit oder Diatomeenerde \md synthetische Gesteinsmehle, wie 
hochdisperse Kieselsaure, Alumitiiinnoxid und Silikate. Als feste Tragerstoffe fur Granulate kommen 
infrage: zB. gebrochene und fiaktionierte naturliche Gesteine wie Calcit, Bims, Marmor, Sepiolith, 

35 Dolomit sowie synthetische Granulate aus anorganischen und organischen Mehlen sowie Granulate 
aiis organischem Material wie SMgemehl, Kokosnus^chalen, Maiskolben und TabakstangeL Als 
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Emulgier und/oder schaumerzeugende Mittel kommen infirage: zJ3. nichtionogeae und anionische 
Emulgatoren, wie Polyoxyethylen-Fettsaureester, Polyoxyethylen-Fettalkoholether, z.B. Alkylaryl- 
polyglycolether, AD^lsulfonate, AOcylsulfate, Arylsulfonate sowie EiweiBhydrolysate. Als Disper- 
giermittel konunen infrage: z.B. Lignin-Sulfitablaugen und Methylcellulose. 

5 

Es kdnnen in den Fonnulierungen Haitmittel ^6 Carboxymethylcellulose, naturliche und ^ynthe- 
tische pulverige, komige oder latexfonnige Polymere verwendet werdai, wie Gummiarabicum, 
Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, sowie naturliche Phospholipide, wie Kephaline und Lecithine, und 
synfhetische Phospholipide. Weitere Additive konnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

10 

Es koxinen Farbstofife wie axiorganische Pigmente, z.B. Eisenoxid» Titanoxid, Ferrocyanblau und 
organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyanin&rbstofTe und Spurennabrstoffe, 
wie Salze von Eism, Mangan^ Bor, Kup£^, Kobalt, Molybdan und Zink verwendet werden. 

15 Die Fonnulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent Wirkstojff, 
vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %. 

Die erfindungsgemafien Wirkstoffe konnen als solche oder in ihren Fonnulierungen auch in 
Miscbung mit bekannten Fungiziden, Bakteriziden, Akariziden, NematizidOT oder hisektiziden 
20 verwendet werden, um so zJB. das Wirkungsspektrum zu verbreitem oder ResistenzentwicMungen 
vorzubeugen. Ih vielen Fallen erhah man dabei synerglstische Effekte, d.h. die Wirksamkeit der 
Mischung ist groBer als die Wirksamkeit der Einzelkonaponenten. 

Als Mischpartner kommen zuxn Beispiel folgende Verbindungen infrage: 
25 Fung^de: 

2-Phenylphenol; 8-Hydroxychinolinsulfat; Acibenzolar-S-methyl; Aldimorph; Amidoflumet; An5)ropyl- 
fos; Ampropylfos-potassium; Andoprim; Anilazine; Azaconazole; Azoxystrobin; Benalaxyl; Benodanil; 
Benomyl; Benthiavalicarb-isopropyl; Benzamacril; Benzamacril-isobutyl; Bilanafos; Binapacryl; Biphe- 
nyl; Bitertanol; Blasticidin-S; Bromuconazole; Bupirimate; Buthiobate; Butylamin; Calcium polysul- 

30 fide; Capsimycin; Captafol; Captan; Carbendazim; Carboxin; Carpropamid; Carvone; Chinomethionat; 
Chlobenthiazone; Chlorfenazole; Chloroneb; CWorothalonil; Chlozolinate; Clozylacon; Cyazofamid; 
Cyflufenanrid; Cymoxanil; Cyproconazole; Cyprodinil; Cyprofuram; Dagger G; Debacarb; Dichloflua- 
nid; Dichlone; Dichlorophen; Diclocymet; Diclomezine; Dicloran; Diethofencarb; Difenoconazole; 
Diflumetorim; Dimethirimol; Dimethomoiph; Dimoxystrobin; Diniconazole; Diniconazole-M; Dinocap; 

35 Diphenylamine; Dipyritihione; Ditahmfos; Difhianon; Dodine; Drazoxolon; Edifenphos; Epoxiconazole; 
Ethaboxam; Efhidmol; Etridiazole; Famoxadone; Fenamidone; Fenapanil; Fenarimol; Fenbuconazole; 
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Fenfuram; Feaahejcaimd; Fenitropan; Fenoxanil; Fenpiclonil; Fenpropidin; Fenpropimoxph; Ferbam; Flu- 
azinam; Hub^izinijne; Fludioxcxnil; Flumetoveii Flumorph; Fluoromide; Fluoxastrobin; Fluquincon- 
azole; Ruipriinidol; Husilazole; Flusulfianide; Flutolanil; Flutriafol; Folpe^ Foselyl-Al; Fosetyl- 
sodiimi; Fuberidazole; Furalaxyl; Fvnametpyr; Furcaxbaiul; Fxmnecyclox; Guazatine; Hexachlorobeii- 

5 zene; Hexacoiiazole; Hymexazol; Imazalil; Iimbenconazole; Lninoctadine triacetate; Itninoctadine tris- 
(albesil; lodocaib; l^canazole; Iprobesifos; Iprodione; Iprovalicarb; Iruinainycm; Isoprothiolane; Isovale- 
dione; Kasugamycin; Kresoxim-methyl; Mancozeb; Maneb; Meferimzone; Mepampyriixi; Mepronil; 
Metalaxyl; Metalaxyl-M; Metconazole; Mefhasulfocarb; Metfafuroxam; Metiram; Metomiaostrobin; 
Metsulfovax; Mildiomycin; Myclobutanil; Myclozolin; Natamycin; Nicobifen; Mtrolhal-isopropyl; 

10 Noviflxunuron; Nuarimol; Ofurace; Orysastrobin; Oxadixyl; Qxolinic acid; Cfeqpoconazole; Qxycarbo- 
xin; Qxyfenthiin; Paclobutrazol; Pefurazoate; Paiconazole; Pencycuron; Phosdiphen; Phthalide; Picoxy- 
strobin; Piperalin; Polyoxins; Polyoxorim; Probenazole; Prochloraz; Procymidone; Propamocarb; Propa- 
nosine-sodium; Propiconazole; Propineb; Proquinazid; Prothioconazole; Pyraclostrobin; Pyrazophos; 
Pyrifenox; Pyrimethanil; Pyroquilon; Pyroxyfur, Pyrrolnitrine; Quinconazole; Quinoxyfen; Quintozene; 

15 Simeconazole; Spiroxamine; Sulfur; Tebuconazole; Tecloftalam; Tecnazene; Tetcyclacis; Tetracon- 
azole; Thiabendazole; Thicyofen; Thifluzamide; Thiophanate-methyl; Thiram; Tioxymid; Tolclofos-me- 
thyl; Tolylfluaiiid; Triadimefon; Triadimenol; Triazbutil; Triazoxide; Tricyclamide; Tricyclazole; Tride- 
moiph; Trifloxystrobin; Triflumizole; Triforine; Triticonazole; Uniconazole; Validamycin A; Vinclo- 
zolin; Zineb; Ziram; Zoxamide; (2S)-N-[2-[4-[[3-(4-CWorphenyl)-2-propinyl]oxy]-3-^ 

20 ethyl]-3-methyl-2-[(mefhylsulfonyl)ainino]-^^ l-(l-Naphtiialenyl)-lH-pyrrol-2,5-dion; 2,3,5,6- 

TeliacMor-4-(methylsulfanyl)-pyridin; 2-Ainino^methyl-N-phenyl-5-thiazolcarboxaim 2-Chlor-N- 
(2,3-dihydro-l,l,3-trimethyl-lH-inden-4-yl)-3-pyridincaA 3,4,5-Trichlor-2,6-pyridindicarbo- 
nitril; Actinovate; cis-l-<44I3bJorphenyl)-2-(lH-l,2,4-1riazol-l-yl)-cyclo^ Methyl l-(2,3-dihydro- 

2,2-dimethyl-lH-indea-l-yl)-lH-iinidazol-5-carboxylat; Monokaliumcarbonat; N-(6-Methoxy-3-pyridi- 

25 nyl)-cyclopropancarboxaimd; N~Butyl-8-<l , 1 -dimethylethyl)-l -oxaspiro[4.5]decan-3-aniin; Natrium- 
tetrafhiocarbonat; sowie Kiq>fersalze und -zubereitungen, wie Bordeaux mixture; Kupferhydroxid; 
Kupfemaphthenat; Ki5)feroxychlorid; Kupfersulfat; Cufraneb; Kupferoxid; Mancopper; Qxine-copper. 

Bakterizide: 

30 Bronopol, Dichlorophen, Nitrapyrin, Nickel-<iimethyldithiocarbamat, Kasugamycin, Octhilinon, 
Furancarbonsaure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, Tecloftalam, Kupfersulfat und andere 
Kupfer-2kibereitungen. 

Insektizide / Akarizide / Nematizide: 
35 Abamectin, ABG-9008, Acephate, Acequinocyl, Acetamiprid, Acetoprole, Acrinathrin, AKD-1022, 
AKD-3059, AKD-3088, Alanycarb, Aldicarb, Aldoxycarb, Allethrin, Alletinin IR-isomers, Alpha- 



wo 2005/049624 PCT/EP2004/0 12590 

-24- 

Cypennethrin (Alphamefhrin), Aimdoflumet, Aminocarb, Amitraz, Avermectin, AZ-60541, Aza- 
dirachtm, Azamefhiphos, Azmphos-methyl, Azinphos-ethyl, Azoc^clotin, Bacillus popilliae. Bacillus 
^haericus. Bacillus subtilis. Bacillus fliuringiensis. Bacillus thuringiensis strain EG-2348, Bacillus 
thuringiensis strain GC-91, Bacillus thuringiensis strain NCTC-1 1821, Baculoviren, Beauveria bassi- 

5 ana, Beauveria tenella, Bendiocaib, Benfuracarb, Bensultap, Braizoximate, Beta-Cyfluthrin, Beta- 
Cypermethrin, Bifenazate, Bifenthrin, Binapacryl, Bioallethrin, Bioalletbrin-S-cyclopentyl-isomer, 
Bioethanometbrin, Biopermethrin, Bioresmethrin, Bistrifluron, BPMC, Brofenprox, Bramophos- 
ettiyl, Bromopropylate, Bromfenvinfos (-methyl), BTG-504, BTG-505, Bufencarb, B\q)rofezin, Buta- 
thiofos, Butocarboxun, Butoxycarboxim, Butyljjyridaben, Cadusafos, Camphechlor, Carbaryl, Carbo- 

10 fiiran, Carbophenothion, Carbosulfian, Cartap, CGA-50439, Chinomethionat, CUordane, Cblordime- 
form, Chloethocarb, Chlorethoxyfos, Chlorfenapyr, Chlorfenvinphos, Chlorfluazuron, Chlormephos, 
Chlorobenzilate, Chloropicrin, Chlorproxyfen, Chlorpyrifos-methyl, Chlorpyrifos (-ethyl), Chlova- 
porfhrin, Chromafenozide, Cis-Cypermefhrin, Cis-Resmethrin, CSs-Permethrin, Clocythrin, Cloetho- 
carb, Clofentezine, Qothianidin, Clothiazoben, Codlemone, Coumaphos, Cyanofenphos, Cyanophos, 

15 Cycloprene, Cycloprothrin, Cydia pomanella, Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, Cypennethrin, Cy- 
phenothrin (IR-trans-isomer), Cyromaziiie, DDT, Deltamethrin, Demeton-S-methyl, Demeton-S- 
methylsulphon, Diafentiriuron, Dialifos, Diazinon, Dichlofenthion, DicMorvos, Dicofol, Dicrotophos, 
Dicyclanil, Diflubenzuron, Dimethoate, Dimethylviaphos, Dinobuton, Dinocap, Dinotefiiran, Dio- 
fenolan, Disulfoton, Docusat-sodium, Dofenapyn, DOWCO-439, Eflusilanate, Emamectm, Ema- 

20 mectin-benzoate, Empenthrin (IR-isomer), Endosidfan, Entomopthora spp., EPN, Esfenvalerate, 
Ethiofencarb, Ethiprole, Ethion, Ethoproplios, Etofenprox, Etoxazole, Etrimfos, Famphur, Fenami- 
phos, Fenazaquin, Feributatin oxide, Fenfluthrin, Fenitrothion, Fenobucarb, Fenothiocarb, Fenoxa- 
crim, Fenoxycarb, Fenpropathrin, Fenpyrad, Fenpyrithrin, Fenpyroximate, Fensulfothion, Fenthion, 
Fentrifanil, Fenvalerate, Fipronil, Flonicamid, Fluacrypyrim, Fluazuron, Flubenzimine, Flubro 

25 cyfhrinate, Flucycloxuron, Flucythrinate, Flufenerim, Flufenoxuron, Flufenprox, Flumethrin, Flu- 
pyrazofos, Flutenzin (Flufenzme), Fluvalinate, Fonofos, Fomietanate, Formothion, Fosmethilan, Fos- 
thiazate, Fubfenprox (Fluproxyfen)^ Furathiocarb, Gamma-HCH, Gossyplure, Grandlure, Granulose- 
viren, Halfenprox, Halofenozide, HCH, HCN-801, Heptenophos, Hexaflumuron, Hexyfhiazox, 
Hydramethylnone, Hydroprene, IKA-2002, Imidacloprid, Imiprothrin, Indoxacarb, lodofenphos, Ipro- 

30 benfos, Ibazofos, Isofenphos, Isop^carb, Isoxathaen, Ivermectin, Japonilure, Kadethrin, Kempoly- 
ederviren, Kinoprene, Lambda-<]Iyhalothrin, Lindane, Lufenuron, Malathion, Mecarbam, 
Mesulfenfos, Metaldehyd, Metatn-sodium, Methacrifos, Methamidophos, Metharhizium anisopliae, 
Metharhizium flavoviride, Methidathion^ Metbiocarb, Methomyl, Methoprene, MethoxycHor, 
Methoxyfenozide, Metolcarb, Metoxadiazone, Mevinphos, Milbemectin, Milbemycin, MKI-245, 

35 MON-45700, Monocrotophos, Moxidectin, MTI-SOO, Naled, NC-104, NC-170, NC-184, NC-194, 
NC-196, Niclosamide, Nicotine, Nitenpyram, Nithiazine, NNI-0001, NNI-0101, NNI-0250, NNI- 
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9768, Novaluron, Noviflumuron, OK-5101, OK-5201, OK-9601, OK-9602, OK-9701, OK-9802, 
Qmefhoate, Qxamyl, Qxydemetan-methyl, Paecilomyces fiimosoroseus^ Parathion-methyl, Parathion 
(-ethyl), Pennethrin (cis-, trans-). Petroleum, PH-6045, Phenofhrin (IR-trans isomer), Phenfhoate, 
Phorate, Phosalone, Phosme^ Phosphamidon, Phosphocarb, Phoxim, Piperonyl butoxide, Piriinicarb, 
5 Pirimiphos-methyl, Piriimphos-ethyl, Prallethrin, Profenofos, Promecarb, Propaphos, Propargite, Pro- 
petamphos, Propoxur, Prothiofos, Profhoate, Protrifenbute, Pymetrozine, Pyraclofos, Pyresmethrin, 
Pyrefhrum, Pyridaben, Pyridalyl, Pyridaphenthion, Pyridathion, Pyrimidifen, Pyriproxyfen, 
Quinalphos, Resmethrin, RH-5849, Ribavirin, RU-12457, RU-15525, S-421, S-1833, Salithion, 
Sebufos, SI-0009, Silafluofen, Spinosad, Spirodiclofen, Spiromesifen, Sulfluramid, Sulfotep, Sulpro- 

10 fos, SZI-121, Tau-Fluvalinate, Tebufenozide, Tebufenpyrad, Tebupirimfos, Teflubenzuron, Teflu- 
thrin, Temephos, Temivinphos, Terbam, Terbufos, Tetrachlorvinphos, Tetradifon, Tetrame&rin, 
Tetramethrin (IR-isomer), Tetrasul, Theta-Cypermethrin, Thiacloprid, Thiamethoxaxn, Thiapronil, 
Thiatriphos, Thiocyclam hydrogen oxalate, Thiodicarb, Thiofanox, Thiometon, Thiosultap-sodium, 
Thuringiensin, Tolfenpyrad, Tralocythrin, Tralomefhrin, Transfluthrin, Triarathene, Triazamate, Tri- 

15 azophos, Triazuron, Trichlophenidine, Trichlorfon, Triflumuron, Trimethacarb, Vamidothion, 
Vaniliprole, Verbutm, Verticillium lecanii, WL-108477, WL-40027, YI-5201, YI-5301, YI-5302, 
XMC, Xylylcarb, ZA-3274, Zeta-Cypermethrin, Zolaprofos, ZXI-8901, die Verbindung 3-Methyl- 
phenyl-propylcarbamat (Tsumacide Z), die Verbindung 3-(5-Chlor-3-pyridinyl>8-(2,2,2-trifluor- 
ethyl)-8-azabicyclo[3.2.1]octan-3-carbonitril (CAS-Reg.-Nir. 185982-80-3) xmd das entsprechende 3- 

20 endo-Isomere (CAS-Reg.-Nr. 185984-60-5) (vgl. WO-96/37494, WO-98/25923), sowie Praparate, 
welche insektizid wirksame Pflanzenextrakte, Nematoden, Pilze oder Viren enfhalten. 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten WirkstofFen, wie Herbiziden oder mit Diingemitteln und 
Wachstumsregulatoren, Safener bzw. Semiochemicals istmoglich. 

25 

Damber hinaus weisen die erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel (T) auch sehr gute 
antimykotische Wirkungen auf. Sie besitzen ein sehr breites antimykotisches Wirkungsspektrum, 
insbesondere gegen Dermatophyten und Sprosspilze, Schimmel und diphasische Pilze (z.B. gegen 
Candida-Spezies wie Candida albicans, Candida glabrata) sowie Epidermophyton floccosum, 
30 Aspergillus-Spezies wie Aspergillus niger und Aspergillus fumigatus, Trichophyton-Spezies wie 
Trichophyton mentagrophytes, Microsporon-Spezies wie Microsporon canis und audouinii. Die 
Au&ahlimg dieser Pilze stellt keinesfalls eine Beschrankung des erfassbaren mykotischen Spektrums 
dar, sondem hat nur erlautemden Charakter. 

35 Die Wirkstofife kSnnen als solche, in Form ihrer FormuUerungen oder den daraus bereiteten 
Anwendungsfoimen, wie gebrauchsfertige Losungen, Suspensionen, Spritzpulver, Fasten, losliche 
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Pulver, Staubemittel und Granulate angewendet i?srerden. Die Anwendung geschieht in tiblicher 
Weise, z.B. durch GieBen, Verspritzm, Verspriihen, Verstreuen, Vers^uben, VerscMumen, Bestrei- 
chen usw. Es ist femer moglich, die Wirkstoflfe nach. dem Ultra-Low-Volume-Verfehren auszubrin- 
gen Oder die Wirkstof&ubereitung oder den WirkstofT selbst in den Boden zu injizieren. Es kann auch 
S das Saatgut der Pflanzen behandelt werden. 

Beim Einsatz der erfindungsgemafien Wirkstoffe als Fungizide k^nnen die Aufwandmengen je nach 
Applikationsart inneilialb eines grSfieren Bereiches variiert werden. Bei der Behandlung von 
Pflanzenteilen liegen die Aufwandmengen an Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,1 und 
10 10.000 g/ha, vorzugsweise zwischen 10 und l.OOO g/ha. Bei der Saatgufbehandlung liegen die 
Aufwandmengen an Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,001 und 50 g pro Kilogramm Saatgut, 
vorzugsweise zwischen 0,01 und 10 g pro Kilogramm Saatgut. Bei der Behandlung des Bodens liegen 
die Aufwandmengen an Wirkstoff im allgemeinen zwischen 0,1 und 10.000 g/ha, vorzugsweise 
zwischen 1 und 5.000 g/ha. 

15 

Wie bereits oben erwahnt, konnen erfindungsgemafi alle Pflanzen und deren Teile behandelt werden. 
In einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden wild vorkommende oder dutch konventionelle 
biologische Zuchtmethoden, wie Kreuzung oder Protoplastenfusion erhaltenen Pflanzenarten xmd 
Pflanzensorten sowie derea Teile behandelt In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform werden 
20 transgene Pflanzen und Pflanzensorten, die durch geaitechnologische Methoden gegebenenfalls in 
Kombination mit konventionellen Methoden erhalten wurden (Genetically Modified Organisms) tmd 
deren Teile behandelt Der Begriff „Teile** bzw. „Teile von Pflanzen" oder ,JPflanzenteile" wurde 
oben erlautert. 

25 Besonders bevorzugt werden erfindungsgemaB Pflanzen der jeweils handelsiiblichen oder in 
Gebrauch befindlichen Pflanzensorten behandelt Utiter Pflanzensorten versteht man Pflanzen mit 
neuen Eigenschaften (^Traits'*)* die sowohl durch konventionelle Ziichtung, durch Mutagenese oder 
durch rekombinante DNA-Techniken gezuchtet worden sind. Dies konnen Sorten, Rassen, Bio- und 
Genotypen sein. 

30 

Je nach Pflanzenarten bzw. Pflanzensorten, deren Standort und Wachstumsbedingungen (Boden, 
Klima, Vegetationsperiode, Emahrung) konnen durch die erfindungsgemaBe Behandlung auch 
uberadditive (^synergistische*") Effekte auftreten. So sind beispielsweise emiedrigte Aufwandmengen 
und/oder Erweiterungen des Wirkungsspektrums und/oder eine Verstarkung der Wirkung der 
35 erfindungsgemaB verwendbaren Stoffe und Mittel, besseres Pflanzenwachstum, erhohte Toleranz 
gegeniiber hohen oder niedrigen Temperaturen, eihohte Toleranz gegen Trockenheit oder gegen 
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Wasser- hzw. Bodensalzgehah, erhShte BlOhleistung, erleichterte Elite, BescUeunigung der Reife, 
hoheie Emteertr^ge, hahere QualitSt und/oder hoherer Emahrungswert der Emteprodukte, h5here 
Lagerfahigkeit und/oder Bearbeilbarkeit der Emteprodukte m5glich, die ttber die eigentlich zu 
erwartenden Effekte hinausgehen. 

5 

Zu den bevorzugten erfindungsgemafi zu behandelnden transgenen (gentecbnologisch erhaltenen) 
Pflanzen hzw. Pflanzensorten gehSren alle Fflanzen, die duroh die gentecfanologische ModifiOcation 
genetisches Material erlrielten, welches diesen Pflanzen besondere vorteilhafte wertvoUe Eigen- 
schaften („Traits") verleiht Beispiele fUr seiche Eigenschaften sind hesseres Pflanzmwachstum, 
10 erhohte Toleranz gegeniiber hohen oder niedrigen Temperaturen, erhdhte Toleranz gegen 
Trockenheit oder gegen Wasser- bzw. Bodensalzgehalt, erhohte Bliihleistung, erleichterte Emte, Be- 
scUeunigung der Reife, hShere ErateertrSge, hdhere QuaUtat und/oder hdherer Emahrungswert der 
Emteprodukte, hohere Lagerfahigkeit und/oder Bearbeitbarkeit der Emteprodukte. Weitere und 
besonders hervorgehobene Beispiele fur solche Eigenschaften sind eine erh5hte Abwehr der Pflanzen 
15 gegen tierische und mikrobielle Schadlinge, wie gegeniiber Insekten, Milben, pflanzenpathogenen 
Pilzen, Bakterien und/oder Viren sowie eine erhohte Toleranz der Pflanzen gegen bestimmte 
herbizide Wirkstoflfe. AIs Beispiele transgener Pflanzen warden die wichtigen Kulturpflanzen, wie 
Getreide (Weizen, Reis), Mais, Soja, Kartoffel, Baumwolle, Tabak, Raps sowie Obstpflanzen (mit 
den Fruchten Apfel, Bimen, Zitrusfruchten und Weintrauben) erwahnt, wobei Mais, Soja, Kartoffel, 
20 Baumwolle, Tabak und Raps besonders hervorgelaoben werden. AIs Eigenschaften („Traits") werden 
besonders hervorgehoben die erhohte Abwehr der Pflanzen gegen hisekten, Spinnentiere, Nematoden 
und Schnecken durch in den Pflanz^ entstehende Toxine, insbesondere solche, die durch das 
genetische Material aus Bacillus Thuringiensis (z.B. durch die Gene CTyIA(a), CryIA(b), CryIA(c), 
CryllA, CryUIA, CryIIIB2, Cry9c Cry2Ab, Cry3Bb und CrylF sowie deren Kombinationen) in den 
25 Pflanzen erzeugt werden (im Folgenden ,JBt Pflanzen")- AIs Eigenschaften („Traits") werden auch 
besonders hervorgehoben die erhohte Abwehr von Pflanzen gegen Pilze, Bakterien und Viren durch 
Systenrische Akquirierte Resistenz (SAR), Systemin, Phytoalexine, Elicitoren sowie Resistenzgene 
und entsprechend exprimierte Proteine und Toxine. AIs Eigenschaften („Traits") werden weiterhin 
besonders hervorgehoben die erhohte Toleranz der Pflanzen gegeniiber bestunmten herbiziden Wirk- 
30 stoffen, zB. Imidazolinonen, Sulfonylhamstoffen, Glyphosate oder Phosphinolricin (z.B. "PAT"- 
Gen). Die jeweils die gewiinschten Eigraschaften („Traits") verleihenden Gene konnen auch in Kom- 
binationen miteinander in den transgenen Pflanzea vorkommen. AIs Beispiele fiir ,JBt Pflanzen" seien 
Maissorten, BaumwoUsorten, Sojs^orten und Kartoffelsorten genannt, die unter den Handelsbezeich- 
nungen YIELD GARD® (zB. Mais, Baumwolle, Soja), KnockOut® (z.B. Mais), StarLink® (zB. 
35 Mais), BoUgard® (Baumwolle), Nucoton® (Baumwolle) und NewLeaf® (Kartoffel) vertrieben 
werfen- AJs Beispiele flir Herbizid tolerante Pflanzen seien Maissort^ BaumwoUsorten und 



wo 2005/049624 



-28- 



PCT/EP2004/012590 



Sojasortm genannt, die unter den Handelsbezeichnungen Roundup Ready® (Toleranz gegen Glypho- 
sate Z.B. Mais, BaumwoUe, Soja), Liberty Link® (Toleranz gegen Phosphinotricin, z£. Raps), IMI® 
(Toleranz gegen Imidazolinone) und STS® (Toleranz gegen Sulfonylhamstoffe z.B. Mais) vertrieben 
werden. Als Herbizid resistente (konventionell atif Herbizid-Toleranz gezuchtete) Pflanzen seien 
5 auch die unter der Bezeichnung Clearfield® vertriebenen Sorten (z.B. Mais) erwahnt. Selbstverstand- 
lich gelten diese Aussagen auch fiir in der Zukunfl entwickelte bzw. zukunftig auf den Markt kom- 
mende Pflanzensorten mit diesen oder zukunftig entwickelten genetischen Eigenschaften („Traits"). 

Die aufgefiihrten Pflanzen konnen besonders vorteilhafl erfindungsgemaB mit den Verbindungen der 
10 allgemeinen Formel (I) bzw. den erfindungsgemaBen Wirkstoffinischungen behandelt werden. Die 
bei den Wirkstoffen bzw. Mischungen oben angegebenen Vorzugsbereiche gelten auch fur die 
Behandlung dieser Pflanzen. Besonders hervorgehoben sei die Pflanzenbehandlung mit den im 
vorliegenden Text speziell aiifgefuhrten Verbindungen bzw. Mischungen. 

15 Die Herstellung und die Verwendung der erfindungsgemaBen Wirkstoffe geht aus den folgenden 
Beispielen hervor. 
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Herstellungsbeispiele 

Beispiel 1 




HsC^ "CH3 



5 425 mg 2-(2-Trimethylsilyl-ethyl)-phenylairm (2.2 mmol) und 438 mg (2.0 mmol) 2-Brombenzoyl- 
chlorid wurden in 20 ml Acetonitril gelost und 332 mg (2.4 mmol) Kaliumcarbonat zugegeben. Das 
Reaktionsgemisch wurde 18 h bei Raumtemperatur geruhrt, dann 20 ml Wasser zugegeben \md mit 
Essigsaureethylester extrahiert und uber Natrixmisulfat getrocknet. Nach Entfemimg des Losungs- 
mittels und saulenchromatographischer Reinigung iiber Kieselgel 60 (Laufinittel: Methylenchlorid) 
10 wurden 405 mg (54% der Theorie) an 2-BromTAr-[2-(2"trimethylsilyl-^thyl)-phenyl]-benzam 
erhalten [LogP (pH 2.3) = 4.32]. 

Analog Beispiel 1 sowie entsprechend den Angaben in der allgemeinen Beschreibung der erfindungs- 
gemEBen Herstellver&hren (a) und (b) wurden auch die in der nachstehenden Tabelle 1 genannten 
1 5 Verbindungen der Formel (S) erhalten: 

TabeMe 1 
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Bsp. 
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Bsp. 
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Die mit Stem (*) markierte Bindung ist mit dem den Anilinrest verknupfl, die mit Raute (#) markierte 
Bindimg ndt dem Silicium-Substituenten verbunden. 
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Herstellung von Ansgangsstoffen der Formel (IH) 



Beispiel On-l^ 




NH2 CH3 CH3 

5 17.7 g Anilin (0.19 mol), 50 g AUyltrimefhylsilan (0.44 mol), 1.5 g Aluinmiumtricfalorid (0.01 mol) 

I*' 

und 0.5 g Aluminiumpulver (0.02 mol) wurden gemischt und im Autoklaven fur 10 h bei 255^C 
genihrt. Nach Abkuhlen auf Raumtemperatur wurden zuerst 100 nil Toluol, daim 40 nil emex 
40%igen NaOH-Losung in Wasser und 100 ml Wasser zugegeben und 15 min bei 35^C geruhrt 
Nach dem AbkCihlen wurde mit Toluol extrahiert, mit Wasser gewaschen, iiber Kaliumcarbonat 
10 getrocknet und das Losungsmittel im Vakuum entfemt Nach Destilladon (55°C-60**C, 0.08 mbar) 
erhielt man L4 g 2-<l-Me1hyl-2-1xime1hylsilyl-efhyl>phenylan^ [LogP (pH 2.3) = 3.05]. 



15 



Beispiel (mr2) 
Stirfel 




H3C CH3 



4 g (20 mmol) orfho-Bromnitrobenzol, 842 mg (1,2 mmol) Bis(triphenylphosphin)palladimn(ir)chlo- 
rid und 230 mg (1 2 mmol) Kupfer(I)iodid wurden in 40 nd Triethylamia tmter Argon vorgelegt. An- 
schlieBend wurde bei Rairaitemperatur innerhalb von 10 min 2.95 g (30 mmol) Trimethylsilylacetylen 
zugetropft und 2 Tage bei Raumtemperatur genihrt. Das Reaktionsgemisch wurde auf 50 inl Wasser 
20 gegossen, 3 mal mit je 50 ml Diethylether extrahiert, uber Natriimisulfat getrocknet und eingedampft 
Nach saulenchromatographischer Reinigung iiber Kieselgel 60 (Laufinittel: Cyclohexan/Ethylacetat 
3:1) wurden 4.2 g (96% der Theorie) an Trimethyl-(2-mtro-phenylethinyl)-silan erhalten pi-ogP 
(pH 2.3) = 4.12]. 



25 Stufe2 




10.9 g (50 mmol) Trimethyl-(2-nitro-phenyletfainyl)-silan wurden in 2O0 ml Methanol gel5st und 
0.5 g Palladium-Kohle (5 %) zugegeben. Anschliefiend wurde im Autoklaven 12 h bei 4 bar hydriert 
Nach Entfemung des L5sun^mittels imd saulenchromatographischer Keinigung Uber Kieselgel 60 
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(Laufinittel: Methylenchlorid) wurden 4.1 g an 2-(2-Trimethylsilyl-ethyl)-phenylamm erbalten [LogP 
(pH 2.3) = 2.58]. 

5 Die Bestimnumg der angegebenen logP-Werte erfolgte gemaB EEC-Directive 79/831 Annex V.A8 
durch HPLC (High Perfonnance Liquid Chromatography) an einer Phasenumkehrsaiile (C 18). 
Temperatur: 43^C. 

Eluenten fur die Bestimmung im sauren Bereich (pH 2,3): 0,1 % wassrige Phosphorsaure, Aceto- 
nitril; linearer Gradient von 10 % Acetonitril bis 90 % Acetonitril. 
10 Die Eichung erfolgte mit imverzweigten Alkan-2-onen (mit 3 bis 16 Kohlenstoffatomen), deren 
LogP-Werte bekannt sind (Bestinunung der LogP-Werte anhand der Retentionszeiten durch lineare 
Interpolation zwischen zwei aufeinanderfolgenden Alkanonen). 

Die lambda-max-Werte wurden an Hand der UV-Spektren von 200 nm bis 400 nm in den Maxima 
der chromatographischen Signale ermittelt. 
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Anwendungsbeispiele 

Beispiel A 

5 Venturia-Test (Apfel) / protektiv 

Losungsmittel : 24,5 Gewichtsteile Aceton 

24,5 Gewichtsteile Dimethylacetamid 
Emulgator : 1 Gewichtsteil Alkyl-Aiyl-Polyglykolether 

10 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffeubereitung vennischt man 1 Gewichtsteil Wirkstoff 
mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und verdiiimt das Konzentrat mit Wasser 
auf die gewimschte Konzentration. 

15 Zur Priifung auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wirkstoflfeubereitujig in der 
angegebenen Aufwandmenge bespniht. Nach Antrocknen des Spritzbelages werden die Pflanzen mit 
einer wassrigen Konidiensuspension des Apfelschorferregers Venturia inaequalis inokuliert und 
verbleiben dann 1 Tag bei ca. 20*^0 und 100 % relativer Luftfeuchtigkeit in einer Inkubationskabine. 

20 Die Pflanzen werden dann im Gewachshaus bei ca. 21°C und einer relativen Luftfeuchtigkeit von ca. 
90%aufgestellt 

10 Tage nach der Ihokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0 % ein Wirkungsgrad, der 
demjenigen der KontroUe entspricht, wShrend ein Wirkungsgrad von 100 % bedeutet, class kein 
25 Befall beobachtetwird. 
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Tabelle A 
Venturia-Test (Apfel) / protektiv 



Wirkstojff 


Aufwandmmge 


Wirkungsgrad 


ErfindungsgemaB 


an Wirkstoff in g/ha 
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Beispiel B 



Sphaerotheca-Test (Gurke) / protektiv 



5 Losungsmittel: 
Emulgator: 



49 Gewich1steileN,N-Dimethylfonnanri 
1 Gewichtsteil Alkylaiylpolyglykolether 



Zur Herstellung einer zweckmafiigen WirkstoflEzubereitiing vermischt man 1 Gewichtsteil WirkstojBF 
mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und verdiinnt das Konzentrat mit Wasser 
1 0 auf die gewiinschte Konzentration. 

Zur Pnifung auf protektive Wirksamkeit bespritzt man junge Giu-kenpflanzen mit der 
Wirkstoffzubereitung in der angegebenen Aufwandmenge. 1 Tag nach der Behandlung werdra die 
Pflanzen mit einer Sporensuspension von Sphaerotheca fiiliginea inokuliert. Anschlieliend werden die 
15 Pflanzen in einem Gewachshaus bei 70 % relativer Luftfeuchtigkeit und einer Temperatur von 2i^C 
aufgestellt 

7 Tage nach der Liokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0 % ein Wirkungsgrad, der 
demjenigen der Kontrolle entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad von 100 % bedeutet, dass kein 
20 Befall beobachtet wird. 
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TabelleB 

Sphaerotheca-Test (Gurke) / protektiv 



WirlfQtnfF 

VV AlJndiWxx 

ErfindungsgemaB 


Aufwandm^ge 
an Wirkstoff in g/ba 


Wiikunessrad 1 
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Beispiel C 



Puccinia-Test (Weizen) / protektiv 



5 



Ldsungsmittel: 
Emulgator: 



50 Gewichtsteile NJN-Dimethylacetainid 
1 Gewichtsteil All^larylpolyglykolether 



Zur Herstellung einer zweckmSBigen Wirkstofi^bereitung vermischt man 1 Gewichtsteil Wirkstoflf 
mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und verdiumt das Konzentrat mit Wasser 
10 auf die gewiinschte Konzentration. 

Zur PrOfimg auf protektive Wirksamkeit werden junge Pflanzen mit der Wirkstofi^bereitung in der 
angegebenen AufVvandmenge bespniht. Nach Antrocknen des Spritzbelages werden die Pflanzen mit 
einer Konidiensuspension von Puccinia recondita besprQht. Die Pflanzra verbleiben 48 Stunden bei 
15 20**C imd 100 % relativer Luftfeuchtigkeit in einer Inkubationskabine. 

Die Pflanzen werden dann in einem Gewachshaus bei einer Temp^tur von ca. 20°C und einer 
relativen Luftfeuchtigkeit von 80 % aufgestellt, um die Entwicklimg von Ros^usteln zu begiinstigen. 

20 10 Tage nach der Ihokulation erfolgt die Auswertung. Dabei bedeutet 0 % ein Wirkungsgrad, der 
demjenigen der KontroUe entspricht, wahrend ein Wirkungsgrad von 100 % bedeutet, dass kein 
Befall beobachtet wird. 



wo 2005/049624 



PCT/EP2004/012590 





-40- 




Tabelle C 






Puccinia-Test (Weizen) / protektiv 






1 Wirkstoff 


Aufwandmenge 


Wirkungsgrad 


1 Erfindimgsgemafi 


an Wirkstoff in g/ha 


in% 
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Patentanspruche 

1 . Silylierte Caiboxamide der Fonnel (I) 




(D 



in welcher 

R fiir Wasserstoff, Fluor, Chlor, Methyl, iso-Propyl, Methylthio oder Ttifluormethyl 
steht, 

L fiir eiae direkte Bindimg oder fur jeweils gegebenen&Us substituiertes geradl^ttiges 
Oder verzweigtes Alkylen (Alkandiyl), Alkenylen (Alkendiyl) oder Alkmylen (Alldn- 
diyl) steht, 

und R^ unabhangig voneioander fiir Wasserstoff, Ci-^Js-Alkyl, Ci-Cg-Alkoxy, C1-C4- 
AIkoxy-Ci-C4-alkyl, Ci-C4-Alkylthio-Ci-C4-aBkyl oder Ci-<:!s-Halogenalkyl stehen, 

R' ftir Wasserstoff, C,-Q-Alkyl, Ci^g-Alkoxy, Ci-C4-AlkDxy-Ci-C4-alkyl, Ci-C4-Alkyl- 
thio-Ci-C4-allQ^l, Q-Cg-Alkmyi, QrCs-Alkinyl, Ci-Ce-Halogenalkyi, Q-Cs-Halo- 
genalkenyl, Q-CVHalogenalkinyl, Ca-Q-Cycloalkyl, oder fiir jeweils gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl oder Phenylalkyl steht, 

R^ fiir Wasserstoff, Ci-C8-A%l, Ci-Cs-Alkylsulfinyl, Ci-Q-AllQrlsulfonyl, C1-C4- 
Alko3Q^-Ci-C4-alkyl, C3-<VCycloalkyl; Ci-Cfi-Halogenalkyl, Ci-C4-Halogenalkylfhio, 
Ci-C4-Halogenalkylsulfinyl, Ci-C4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-Ci-C4-alkoxy-Ci- 
C4-alkyl, Q-Cg-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/ oder Brom- 
atomen; Fonnyl, Fonnyl-Ci-Q-alkyl, (Ci-C3-Alkyl)carbonyl-Ci-C3-allyl, (C1-C3- 
Alkoyy)carbonyl-Cj-C3-alkyl; Halogen-(Ci-C3-al]qrl)carbonyl-Ci-C3-alkyl, Halogen- 
(Ci-Q-alfcoxy)carbanyl-Ci-C3-alkyl niit jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder 
Bromatomen; 

(Ci-C8-Alkyl)carbonyl, (Ci-C8-AlIa)xy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4-all«yl)carbo- 
nyl, (C3-C8-Cycloalkyl)carbQnyl; (Ci-C6-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-Cg-Halogenalk- 
oxy)carbonyl, CHalogen-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl)caibonyl, (Cs-Cg-Halogencyclo- 
alkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; oder 
-C(=0)C(=0)R^ <:omfsC Oder -CHaNR'R^ steht, 
R^ ftfa- Wasserstoff, C-Cg-Alkyl, Ci-Cg-Alkoxy, Ci-C4-Alkoxy-Ci-<:4-alkyl, Cs-Cg- 
Cycloalkyl; Ci-Q-Halogenalkyl, Ci-C^Halogenalkoxy, Halogeii-C,-C4-alkoxy-Ci- 
C4-aIkyl, Cs-Cs-Halogencycloaliyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- xmd/oder 
Bromatomen steht. 
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und iinabhangig voneinander jeweUs fur Wasserstoff, Ci-Q-Alkyl, Ci-C4-Alkoxy-Cr 
C4-allcyl, Cj-Cg-Cycloalkyl; Ci-Q-Halogenalkyi, Halogen-Ci-C4-alkoxy-C,-C4-alkyl, 
Cs-Cs-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CMor- und/odesr Bromatomen 
stehen, 

R^ und R^ auBerdem gemeinsam mit dem StickstoflFatom, an das sie gebunden sind, einen ge- 
gebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Q- 
C4-Alkyl substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, 
wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der 
Reihe Sauerstoff, Schwefel oderNR^^ enthalten kaim, 

R^ und R^ unabhangig voneinander fur Wasserstoff, Ci-Cg-Alkyl, Q-Cg-Cycloalkyl; Ci-Cg- 
Halogenalkyl, Q-Cg-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder 
Bromatomen stehen, 

R® und R^ auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen ge- 
gebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci- 
C4-Alkyl substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 bis 8 Ringatomen bilden, 
wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der 
Reihe Sauerstoff, Schwefel oder NR^** enthalten kann, 

R**^ fiir Wasserstoff Oder Ci-Ce-Alkyi steht, 

A fiir den Rest der Formel (Al) 



R" far Wasserstoff, Halogen, Hydroxy, Cyano, Ci-Cg-Alkyl, Ci-C4-Halogen- 
aliyl, Ci-C4-Halogena]koxy oder Ci-C4-Halogenalkylthio mit jeweils 1 bis 5 
Halogenatomen steht. 




(Al) steht, in welcher 



oder 



A 



fUr den Rest der Fonnel (A2) 




(A2) steht, in welcher 



CH3 



R^ 



,12 



fur Chlor, lod oder Dichlormefliyl steht. 



Oder 
A 



fur den Rest der Formel (A3) 
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R" fiir Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht. 



(A3) steht, in welcher 



oder 

A fiir den Rest der Formel (A4) 



R" fiir Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-HalogenaUqrl nait 1 bis 5 Halogenatomen steht, 



(A4) steht, in welcher 



oder 

A fur den Rest der Formel (A5) 

I (A5) steht, in welcher 

R'"* fiir CrC4-Alkyl odor Ci-C4-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

oder 

A fur den Rest der Formel (A6) 



(A6) steht, in welcher 



R^^ fiir Wasserstof^ Hfalogen, Ci-C4-Alkyl oder Ci-C4-Halogenalkyl niit 1 bis 5 
Halogenatomen steht, 

oder 

A fiir den Rest der Formel (A7) 



(AT) steht, in welcher 



R*^ fiir Halogen, Hydroxy, Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-AIkoxy, Ci-C4-Alkylftuo, C1-C4- 
Halo^nalkyi, Ci-C4-H^ogpnalkylthio oder Ci-C4-HalogenaIkoxy nat 
jeweils 1 bis 5 Halogenatomen steht, 

Oder 

A fiir den Rest der Formel (A8) 



R" fUr Ci-C4-Alkyl steht. 



(A8) steh^ in welcher 

N 



oder 
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fUr den Rest der Foimel (A9) 



F3Q 




N ^ (A9)steht, 
CH3 

Oder 

A fur den Rest der Foimel (AlO) 

/r\ (A10)steht,inwelcher 
X fur O (Sauerstoff) oder S (Schwefel) steht, 

oder 

A fiir den Rest der Formel (Al 1) 

(Al 1) steht, in welcher 



X ffir O (Sauerstoff) oder S (Schwefel) steht, 
R" fur lod Oder Methyl steht 



2. Silylierte Carboxamide der Formel (T) gemaB Anspruch 1, dadurch gekemizeichnet, dass 
R fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Methyl oder Trifluormethyl steht, 
L fur eine direkte Bindung oder fiir jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituier- 
tes geradkettiges oder verzweigtes Ci-Ce-Alkylen, C2-C6-Alkaiylen oder Ca-Ce-Alki- 
nylen steht, 

R* und R^ unabhangig voneinander fiir Ci-Cg-Alkyl, Ci-Ce-Alkoxy, Ci-Q-Alkoxy-Ci-Cs- 
alkyl oder CrCa-Alkylfhio-Ci-Ca-alkyl stehen, 

R^ fur C-Ce-Attyl, CrCg-Alkoxy, Ci-Cs-Alkoxy-Ci-Cg-alkyI, Ci-Ca-AllQ^lthio-Ci-Ca- 
alkyl, Q-Ce-Cycloalkyl, Phenyl oder Benzyl steht, 

R^ fiir Wasserstoff, Ci-Ce-Alkyi, Ci-C4-Alkylsumnyl, Ci-C4-Alkylsulfonyl, Ci-Q- 
Alkoxy-Ci-Ca-alkyl, Ca-Ce-Cycloalkyl; Ci-C4-Halogenalkyl, Ci-C4-Halogenalkylthio, 
Ci-<D4-HalogenaIkylsulfinyl, Ci-C4-Halogenalkylsulfonyl, Halogen-Ci-Q-alkoxy-Cr 
Ca-allQ^l, Q-Cg-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Brom- 
atomen; Formyl, Formyl-Ci-Ca-alkyl, (Ci<:3-Alkyl)carbonyl"Ci-C3-alkyl, (C1-C3- 
Alkoxy)carbonyl-C,-C3-allcyl; Halogen-(Ci-C3-alkyl)carbonyl-Ci-C3-allcyl, Halogen- 
(Ci-C3-alkoxy)carbonyl-Ci-C3-alkyl mit jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder 
Bromatomen; 
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(Ci-C6-AIkyl)carbonyl, (Ci-C4-Alla>xy)carbQnyl, (CrC3-Alko3Qr-C,-C3-.alkyl)carbo- 



alkoxy)carbonyl, (Halogen-Ci-Ca-alkoxy-Ci-Q-alkyOcarbonyl, (Cs-Ce-Halogen- 
cycloalkyl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; oder 
-C(=0)C(=0)R', -CONR^^ Oder -CHzNR^R^ steht, 

fSir Wasserstoff, Ci-Cg-Alkyl, Ci-C4-A]koxy, CrCs-AlkoxyOi-Ca-alkyl, Cs-Ce- 
Cycloalfc/1; Ci-C4-Halogenalkyl, Ci-C4-Halogenalkoxy, Halogen-CrCa-alkoxy-Cr 
Q-alkyl, Ca-Cs-Halogencycloalkyl niit jeweils 1 bis 9 Fluor-, CWor- und/oder Brom- 
atomen steht, 

R^ und unabhangig voneinander jeweils fur WasserstofF, Ci-Ce-Alkyl, Ci-Q-Alkoxy-Ci- 
Ca-alkyl, Ca-Ce-Cycloalkyl; CrC4-Halogenallcyl, Halogen-CrQ-alkoxy-Ci-^a-alkyl, 
Q-Cfi-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen 
stehen, 

R^ und R^ auBerdem gemeinsam mit dem Stickstofifatom, an das sie gebunden sind, einen ge- 
gebenenfalls einfach bis vierfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder C1-C4- 
Alkyl substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 oder 6 Ringatomen bilden, wobei 
der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der Reihe 
Sauerstoff, Schwefel oder NR^^ enthalten kann, 

R* und R^ unabhangig voneinander fur WasserstofF, Ci-Ce-Alkyl, Ca-Cs-Cycloalkyl; C1-C4- 
Halogenalkyl, Cs-Ce-Halogencycloalkyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- und/oder 
Bromatomen stehen, 

R^ und R^ auBerdem gemeinsam mit dem Stickstoffatom, an das sie gebunden sind, einen ge- 
gebenenfalls einfach oder mehrfach, gleich oder verschieden durch Halogen oder Ci- 
C4-Alkyl substituierten gesattigten Heterocyclus mit 5 oder 6 Ringatomen bilden, 
wobei der Heterocyclus 1 oder 2 weitere, nicht benachbarte Heteroatome aus der 
Reihe SaueretofF, Schwefel oderNR*^ enthalten kann, 

R^^ fur Wasserstofif Oder Ci-C4-Alkyl steht, 

A fur den Rest der Formel(Al) 



R" fur Wasserstofif, Fluor, Chlor, Brom, lod, Hydro^q^, Cyano, Ci-C4-Alkyl, Ci- 
Ca-Halogenalkyl, Ci-Q-Halogenalkoxy oder Ci-C2-Halogenalkylthio mit 
jeweils 1 bis 5 Fluor, CUor und/oder Bromatomen steht, 

oder 

A fur den Rest der ForaieI(A2) 



nyl, (C3-C6-Cycloalkyl)carbonyl; (Ci-C4-Halogenalkyl)carbonyl, (Ci-C4-Halogen- 
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^ (A2) steht, in welcher 

CH3 

R^^ far Ohilor, lod oder DicWonnelhyl steht, 

Oder 

A fiir den Rest der Formel (A3) 



10 



CX" 



(A3) steht, in welcha: 

R" fur Methyl, Ethyl oder Q-Ci-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder 
Bromatomen steh^ 

oder 

A flir den Rest der Fonnel(A4) 



(A4) steht, in welcher 



R^^ fur Metiiyl, Ethyl oder CrQ-Halogenalkyl nait 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder 
Bromatomen steht, 

oder 

A fur den Rest der Formel (A5) 



(AS) steht, in welcher 

15 ^0--R^^ 

R*^ fur Metihiyl, Ethyl oder Ci-Cz-Halogenalkyl mit 1 bis 5 Fluor, Chlor und/oder 
Bromatomen steht, 

oder 

A fur den Rest der Formel (A6) 

1 1 I (A6) steht, in welcher 

20 ^N-^R- 

R*^ fUr WasserstofF, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl oder Ci-Cr-Halogenalkyi 
mit 1 bis S Flu<»r, Chlor und/oder Bromatomen steh^ 

Oder 

A fUr den Rest der Formel (AT) 



25 



(A7) steht, in welcher 
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R^*^ far Fluor, CMor, Brom, lod. Hydroxy, Ci-C4-Alkyl, Methoxy, Efhoxy, Me- 
thylfhio, Ethylthio, Difluoimefhylfhio, Trifluormethylthio, Ci-Q-Halogen- 
alkyl Oder Ci-Q-Halogenalkoxy mit jewefls 1 bis 5 Fluor, CWor und/oder 
Bromatomen steht, 

Oder 

A fiir den Rest der Formel (A8) 

(A8) steht, in welcher 
R^'' fiir Methyl, Ethyl, n-Propyl oder iso-Propyl steht, 

oder 

A fiir den Rest der Formel (A9) 




(A9) steht. 



oder 

A fiir den Rest der Formel (AlO) 

(AlO) steht, in welcher 

CH3 

X fur O (Sauerstofi) oder S (Schwefel) steht, 

oder 

A fiir den Rest der Formel (Al 1) 

(Al 1) steht, in welcher 

X fiir O (SauerstofR oder S (Schwdfel) steht 
R^^ fiir lod oder Methyl steht. 






3. Verfehren zum Herstellen von silyliertm Carboxamiden der Formel (T) gemaB Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, dass man 
a) Carbonsaure-Derivate der Formel (H) 
O 

in welcher 
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fur Imogen oder Hydroxy steht und 
A die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungea hat, 
mit Aminen derFormel (HI) 



(ED) 





in welcher R, L, R^, R^ und R"* die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutongen 
haben, 

gegebenenfalls in Gegoiwart eines Katalysators, gegebenenfalls in Gegenwart eines 
Kondensationsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines Saurebindemittels und 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt, 

Oder 

b) silylierte Carboxanude der Formel (I-l) 



a-i) 



in welcher R, L, R', R^, R^ und A die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungea 

haben, 

mit Halogeniden der Formel (VIII) 

in welcher 

fur CUor^Brom Oder lod steht, 

R"** ftir Ci-Cg-AlkyU Q-Ce-Alkylsulfinyl, Q-Ce-Alkylsulfonyl, Ci-C4-Alkoxy-Ci- 
C4-alkyl, Q-Cg-Cycloalfcyl; Ci-Ce-HalogenallQd, Ci-C4-Halogenalkylthio, 
Ci-C4-HalogenalIc/lsulfinyl, Ci-C4-Halogena]kylsulfonyl, Halogen-Ci-C4- 
alkoxy-Ci-C4-alkyl, Q-Cg-Halogencycloalkyl xmt jewdls 1 bis 9 Fluor-, 
Chlor- und/oder Bromatomen; Formyl, Formyl-Ci-Cs-alkyl, (Q-Q-Alkyl)- 
carbonyl-Ci-Ca-alkyl, (Ci-<?3-Alkoxy)caibonyl<3i-Q-alkyl; Halogen-(Ci-Q- 
aIkyl)caibonyl-CrC3-alkyl» Halogen-(Ci-C3-alkDxy)carbonyl-Ci-C3-alI^l nrit 
jeweils 1 bis 13 Fluor-, Chlor- und/oder Bromatomen; 
(Ci-C8-Alkyl)carbonyl, (Ci-Q-Alfcoxy)carbonyl, (Ci-C4-Alkoxy-Ci-C4-al- 
kyl)carbonyl, (C3-C8-Cycloalkyl)carbonyl; (Ci-C6-Halogenalkyl)carbonyl, 
(Ci-C6-Halog«ialkoxy)carbonyl, (Halogen-Ci-C4-alkoxy-Ci-C4-alkyl)carbo- 
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nyl, (C3-C8-Halogencycloall5yl)carbonyl mit jeweils 1 bis 9 Fluor-, Chlor- 
imd/oder Bromatomen; oder -C(=0)C(=0)R^ -CONR'U^ oder -CHaNR^^R?* 
steht, wobei R^ R^ R^ imd R* die in Anspruchl angegebenen 
Bedeutungen haben, 
in Gegenwart einer Base und in Gegenwart eines Verdtumungsmittels umsetzt. 

4. Mittel zur Bekampfung unerwiinschter Mikroorganismen, gekeimzeichnet durch einen Gehalt 
an nmidestens einem silyli^en Carboxamide der Formel (I) gemaB Ansprach 1 neben 
Streckmittela und/oder oberflachenaktiven Stoffen. 

5. Verwendung von silylierten Carboxamiden der Formel Q) gemaB Anspruch 1 zur 
Bekampfung unerwunschter Mikroorganismen. 

6. Veifahren zur Bekampfung unerwunschter Mikroorganismen, dadurch gekemizeichnet, dass 
man silylierten Carboxamide der Formel (I) gemaB Anspruch 1 auf die Mikroorganismen 
und/oder deren Lebensraum ausbringt. 

7. Verfahren zur Herstellung von Mittebi zur Bekampfung unerwunschter Mikroorganismen, 
dadxorch gekemizeichnet, dass man silylierten Carboxamide der Fonnel (T) gemaB Anspruch 1. 
mit Streckmitteln und/oder oberflachenaktiven Stoffen vemrischt 



int. wc^nwi I ■ wn ■ 



Intej^^ona} Application No 

PcVeP2004/012590 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 7 C07F7>^8 



Accorcfing to International Patent Classification (IPG) or to both national classification and IPG 



B. RELDS SEARCHED 



Minimum docunnentation searched (classification system followed by dassificalion symbols) 

IPC 7 C07F 



Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are included in the fields searched 



Electronic data base consutted during the international search (name of data base and. where practical, search terms used) 

EPO-Internal , CHEM ABS Data 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category 



Citation of document, with Indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to daim No. 



p.x 



DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

COSTA, MIRCO ET AL: "Synthesis of 

4H-3 , l-Benzoxaz1 nes , Qui nazol i n-2-ones , 

and Qui noli n-4-ones by Palladium-Catalyzed 

Oxidative Carbonylation of 

2-Ethynyl aniline Derivatives" 

XP002315416 

retrieved from STN 

Database accession no. 2004:189014 

& JOURNAL OF ORGANIC CHEMISTRY , 69(7), 
2469-2477 CODEN: JOCEAH; ISSN: 0022-3263, 
2004, 

-/— 



1,2 



m 



Further documents are listed In the continuation of box C. 



ID 



Patent family members are listed in annex. 



" Special categories of cited documents : 

'A' document defining the general state of the art which Is not 

considered to be of particular relevance 
"E* earner document but published on or after the International 

filing date 

'L' document v/hlch may throw doubts on priority cla!m(s) or 
which is cited to establish the pubGcatlon date of another 
citation or other special reason (as specified) 

'O* document refenring to an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

'P* document published prtor to the international flDng date but 
later than the priority date clabned 



'T* later document published after the Intemalional flRng date 
or priority date and not in conflict with the application but 
cited to understand the principle or theory underlying the 
invention 

"X" document of particular relevance; the dabned Invention 
cannot be oonsidered novel or cannot be considered to 
involve an inventive step wtierx the document is tal<en alone 

"Y* document of particular relevar>ce: the claimed Invention 

caniwt be consdered to involve an inventive step when the 
document is combined with one or more other such docu- 
ments, such combination being obvious to a person skilled 
In the art 

*&* document member of the same patent family 



Date of the actual completion of the Intemalional search 



27 January 2005 



Dale of nriailing of the intemalional search report 



18/02/2005 



Name and mailing 



of the ISA 

European Patent Office, P.B. 5818 Palentlaan 2 
NL-2280HVRIjswqk 
Tel (+31-70) 340-2040. Tx- 31 651 epo n\, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Authorized officer 



Richter, H 



f=bfni PCT/ISA/210 (ssoondshest) (Jarwaiy 2004) 



page 1 of 3 



■NltHNA i iUNAL SIzAKUn KtfUlf I 



Int^^onal Application No 

PCmP2004/012590 



C.(Contlnuatlon) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Categoiy ' 



Citation of document, with Indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

BARTOLI, GIUSEPPE ET AL: "A new approach 

to the synthesis of 2-subst1tuted Indoles: 

reaction of dimetallated 

ortho-trimethyl si lyl methyl ani 1 ides with 

esters" 

XP002315417 

retrieved from STN 

Database accession no. 1990:423608 

81 b s St 

& TETRAHEDRON , 46(4), 1379-84 CODEN: 
TETRAB; ISSN: 0040-4020, 1990, 

DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

SAKAMOTO, TAKAO ET AL: "Condensed 

heteroaromatic ring systems. XII. 

Synthesis of indole derivatives from ethyl 

2-bromocarbanilates" 

XP002315418 

retrieved from STN 

Database accession no. 1988:75166 

sibst/irsict* 

& CHEMICAL & PHARMACEUTICAL BULLETIN , 
35(5), 1823-8 CODEN: CPBTAL; ISSN: 
0009-2363, 1987, 

DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

HELLWINKEL, DIETER ET AL: "Carbanionically 

induced '1,3! -migrations of .pi.- and 

coordi natively unsaturated groups" 

XP002315419 

retrieved from STN 

Database accession no. 1984:5549 

abstract 

& CHEMISCHE BERICHTE , 116(10), 3375-405 
CODEN: CHBEAM; ISSN: 0009-2940, 1983, 

EP 0 538 231 A (MONSANTO CO., USA) 

21 April 1993 (1993-04-21) 

page 69; claims 2,610; examples 120,121 

EP 0 545 099 A2 (BASF AKTIENGESELLSCHAFT) 

9 June 1993 (1993-06-09) 

cited in the application 

pages 8-11; claims 1,8,11; example 5 

-/-- 



1,2 



1,2 



1,2 



1,2,4-7 



1-7 



O 

o 



€0 



I 

CO 

m 



Foan PCT/ISA/210 (oantinuaUon ol second sheet) (Januaiy 2004) 



page 2 of 3 



Int^^^onal Application No 

PcWeP2004/012590 



C.(Continuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Categoiy OQalion of document, with Indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



wo 03/080628 Al (SYNGENTA PARTICIPATIONS 
AG; EHRENFREUND, JOSEF; JUNG, PIERRE, 
JOSEPH,) 2 October 2003 (2003-10-02) 
cited In the application 

LUKEVICS E.: "Biolgical Activity of 
Nitrogen containing Organosilicon 
Compounds" 

NOBEL SYMP., no. 40, 1978, pages 435-445, 
XP002312113 

page 436, line 8 - line 14 



1-7 



1,2,4-7 



m 

CD 

-5 

I 

CD 

r- 

m 

o 
O 

-< 



Fdm PCT/lSAy210 (oonUnuatkm of second shest) (Januaiy 8004} 



page 3 of 3 



kf ormatlon on patent family members 



Intej^yonal Application No 

PcWeP2004/0 12590 



Patent document 




Publication 




Patent fami\y 


rxiDiicanon 


r^tofi In fiPsrnh rM^fVt 
Clleu Hi oCCUwII IC^liM & 




date 




fngmberts) 


date 


EP 0538231 


A 


21-04-1993 


AT 


201958 T 


15-06-2001 






AU 


664392 B2 


16-11-1995 






AU 


2809392 A 


21-05-1993 






CA 


2119155 Al 


29-04-1993 






CZ 


9400887 A3 


17-08-1994 






DE 


69231872 Dl 


19-07-2001 






DE 


69231872 T2 


28-03-2002 






DK 


538231 T3 


27-08-2001 






EP 


1088481 A2 


04-04-2001 






EP 


0538231 Al 


21-04-1993 






ES 


2159507 T3 


16-10-2001 






GR 


3036478 T3 


30-11-2001 






HU 


66952 A2 


30-01-1995 






LT 


193 A ,B 


25-10-1994 






LV 


10020 A ,B 


10-05-1994 






MX 


9206009 Al 


01-11-1993 






NZ 


244771 A 


28-03-1995 






PL 


170837 Bl 


31-01-1997 






PT 


538231 T 


30-10-2001 






SK 


44894 A3 


12-04-1995 






US 


5998466 A 


07-12-1999 






US 


RE36562 E 


08-02-2000 






WO 


9307751 Al 


29-04-1993 






US 


6248894 Bl 


19-06-2001 






US 


6252078 Bl 


26-06-2001 






US 


6166057 A 


26-12-2000 






US 


6133252 A 


17-10-2000 






US 


5498630 A 


12-03-1996 






US 


5849723 A 


15-12-1998 






US 


5693667 A 


02-12-1997 






US 


5705513 A 


06-01-1998 






US 


5834447 A 


10-11-1998 






us 


6410558 Bl 


25-06-2002 






us 


2001046975 Al 


29-11-2001 






us 


6028101 A 


22-02-2000 






ZA 


9208024 A 


27-08-1993 






CN 


1085221 A ,B 


13-04-1994. 






CN 


1225364 A 


11-08-1999 






UN 




1 1— nft— 1QQQ 






HR 


921338 Bl 


30-04-2002 






SI 


9300030 A 


30-06-1994 






US 


5811411 A 


22-09-1998 


EP 0545099 


A2 09-06-1993 


AT 


149487 T 


15-03-1997 






All 


656243 B2 


27-01-1995 






AU 


2855492 A 


27-05-1993 






CA 


2081935 Al 


23-05-1993 






CZ 


9203448 A3 


13-10-1993 






CZ 


289478 B6 


16-01-2002 






DE 


59208113 Dl 


10-04-1997 






DK 


545099 T3 


24-03-1997 






ES 


2098421 T3 


01-05-1997 






GR 


3023336 T3 


29-08-1997 






HU 


62861 A2 


28-06-1993 






IL 


103614 A 


24-09-1998 






OP 


3202079 B2 


27-08-2001 






OP 


5221994 A 


31-08-1993 






JP 


2001253802 A 


18-09-2001 



Fbrni PCT/ISA/210 (patent lamlV annex) (January 2004) 



page 1 of 2 





ifArmation on Daterttfamilv mGinbers 


interj|||)nai Application No 

PcWeP2004/012590 




Patent document 
dted in search report 


PubUcation 
date 


Patent family 
member(s) 


Publication 
date 



EP 0545099 



A2 



OP 2001316210 
KR 267518 
NZ 245194 
PL 296677 
SK 344892 A3 

US 5480897 A 

US 5556988 

US 5589493 

US 5330995 

ZA 9208977 



A 

Bl 

A 

Al 



A 
A 
A 
A 



13-11- 

16- 10- 
27-02- 

18- 10- 
08-03- 
02-01- 

17- 09- 
31-12 

19- 07- 
19-05 



■2001 
•2000 
-1996 
-1993 
-1995 
-1996 
-1996 
-1996 
-1994 
-1994 



UO 03080628 



Al 



02-10-2003 



BR 
CA 
EP 



0308759 A 
2477396 Al 
1490378 Al 



28- 12-2004 
02-10-2003 

29- 12-2004 



w 
1— 

m 

o 
o 



E=bmi PCT/iSA^ 0 (patent f amIV annex) (Januaiy 2004} 



page 2 of 2 



PcVeP2004/012590 



A. KLASSIRZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C07F7/08 



Nach der Intemaltonaten Palentklassifikatton (IPK) oder nach der nationalen KlassifiKatton und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchterter Mindestpriifstoff (Klaesifikatlons^stem und Klassifikatlonssymbole ) 

IPK 7 C07F 



Rechenshlerte aber nich! zum MindestprQfstoff gehdrende VeroffenlDchungen. soweil dlese unter die recherchierten Geblete fallen 



Wahrend der Intematlonalen Recherche konsulllerte elektronlsche Datenbank (Nanrie der Datenbank und evtl. veiwendete Suchbegrtffe) 

EPO-Internal , CHEM ABS Data 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAQEN 



Kategorie** Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erfordertich unter Angabe der in Betracht kommenden Telle 



Betr. Anspruch Nr. 



p,x 



DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

COSTA, MIRCO ET AL: "Synthesis of 

4H-3 , l-Benzoxaz1 nes , Qui nazol 1 n-2-ones , 

and Qui noli n-4-ones by Palladium-Catalyzed 

Oxidative Carbonylatlon of 

2-Ethynyl aniline Derivatives" 

XP002315416 

gefunden im STN 

Database accession no. 2004:189014 
Zusammenfassung 

& JOURNAL OF ORGANIC CHEMISTRY . 69(7), 
2469-2477 CODEN: JOCEAH; ISSN: 0022-3263, 
2004, 

_/- 



1,2 



Weltere VeraffenUIchungen ^d der Fortsetzung von Feld 0 zu 
entnehmen 



Slehe Anhang PatentfamBIe 



Besondere Kategorien von angegebenen Ver5ffentlk:hungen 
*A' VerdfrentGchung. die den allgemelnen Stand der Technik deflnlert. 

aber nlcht als besondersbedeutsam anzusehen tst 
*E* Slteres Dokument. das jedoch erst am Oder nach dem intemationalen 

Anmeidedaium veroffentllcht worden ist 
■L" VeroffentDchung. die geelgnel ist, einen Prioritatsanspruch zwelfeBiaft er- 
schelnen zu lassen, oderdurch die das Veroffentllchungsdatum elner 
anderen Im RecherchenberlcM genannten VerdffentBchung belegt werden 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben 1st (wie 
ausgetOhrt) 

"O" Veroffentllchung. die sich airf ehe mundfiche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine AussteDung Oder andere MaBnahmen bezleht 

'P* VerSffeninchung. die vor dem intematlonalen AnmeWedatum, aber nach 
dem beanspnjchten Prioritatsdalum veroffentllcht worden Ist 



T Spatere Vei^ffentlichung, die nach dem Intemationalen Anmeldedatum 
Oder dem Priorttatsdatum veroffentllcht worden Ist und mil der 
Anmeldung nicht kollkliert, sondem nurzum VerstSndnls des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der Dir zugrundeRegenden 
Theorte emgegeben Ist 

■X* VerdffentHchung von besonderer Bedeirtung; die beansprudite Erfindung 
kann afieln aufgrund dleser Verdffentlichung nicht Eds neu oder auf 
erfinderischerTatigkelt beruhend betrachtet weiden 

■y Ver5ffentllchung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Eifindung 
kann nicht als auf erfinderlscher Tailgkeit bemhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit elner oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dleser Kategorte In Verfolndung gebracht wird und 
dlese Verbindung fQr einen Faaimann nahetlegend ist 
VereffentDchung, die MItgtied derselben PalentfamlBe Ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



27. Januar 2005 



Absendedatum des Intemaltonalen Recherchenbeilchts 



18/02/2005 



Name und Poslanschrfft der Intematlonalen Recherchenbehdrde 
Europaisches Patentamt. P.B. 5818 PalentJaan 2 
NL-2280HVRqsw^ 

Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nJ, 
Fax: (431-70) 340-3016 



Bevolbnachtl^er Bedlensteter 



Richter, H 



f=bnnblatt PCT/ISACIO (BlatI 2) (Januar 2004) 



Selte 1 von 3 



Inte^gonales Aktenzelchen 

P^EP2004/012590 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorfe** I Bezeictinung der Veroffentlichung, soweit eiforderiich unter Angabe der In Betracht kommenden TeHe 



Betr. Anspnich Nr. 



DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

BARTOLI, GIUSEPPE ET AL: "A new approach 

to the synthesis of 2-substituted indoles: 

reaction of dimetallated 

ortho-trimethylsi lylmethyl ani 1 ides with 

esters" 

XP002315417 

gefunden im STN 

Database accession no. 1990:423608 

Zusamtnenfassung 

& TETRAHEDRON , 46(4), 1379-84 CODEN: 
TETRAB; ISSN: 0040-4020, 1990, 

DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

SAKAMOTO, TAKAO ET AL: "Condensed 
hetero aromatic ring systems. XII. 
Synthesis of indole derivatives from ethyl 
2-bromocarbani 1 ates" 
XP002315418 
gefunden im STN 

Database accession no. 1988:75166 
Zusammenfassung 

& CHEMICAL & PHARMACEUTICAL BULLETIN , 
35(5), 1823-8 CODEN: CPBTAL; ISSN: 
0009-2363, 1987, 

DATABASE CA 'Online! 

CHEMICAL ABSTRACTS SERVICE, COLUMBUS, 

OHIO, US; 

HELLWINKEL, DIETER ET AL: "Carbanionical ly 
induced 'l,3!-raigrat1ons of .pi.- and 
coordi natively unsaturated groups" 
XP002315419 
gefunden im STN 

Database accession no. 1984:5549 
Zusammenfassung 

& CHEMISCHE BERICHTE , 116(10), 3375-405 
CODEN: CHBEAM; ISSN: 0009-2940, 1983, 

EP 0 538 231 A (MONSANTO CO., USA) 

21. April 1993 (1993-04-21) 

Seite 69; Anspruche 2,610; Belspiele 

120,121 

EP 0 545 099 A2 (BASF AKTIEN6ESELLSCHAFT) 

9. Juni 1993 (1993-06-09) 

in der Anmeldung erwahnt 

Seiten 8-11; Anspruche 1,8,11; Beispiel 5 

-/- 



1,2 



1,2 



1.2 



1,2,4-7 



1-7 



] 



FoimbbS PCr/ISA/210 (Fbrtsetzung van B!atl 2) (Januar 2D04) 



Seite 2 von 3 



11^ I crtivr^ I I 



lnte^|Uonales Aktenzelchen 

PCmP2004/012590 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategoiie* Bezeichnung der VerdffsntOcluflig, somveB eifoideilich unler Angabe der in Belracht kommenden TeOe 



Betr. Anspnich Nr. 



WO 03/080628 Al (SYNGENTA PARTICIPATIONS 
AG; EHRENFREUND. JOSEF; JUNG, PIERRE, 
JOSEPH,) 2. Oktober 2003 (2003-10-02) 
1n der Anmeldung erwahnt 

LUKEVICS E.: "Blolgical Activity of 
Nitrogen containing OrganosiUcon 
Compounds" 

NOBEL SYMP., Nr. 40, 1978, Seiten 435-445, 
XP002312113 

Selte 436, Ze11e 8 - Zeile 14 



1-7 



1,2,4-7 



m 

m 

I 



r- 

O 

o 



Fonnbiatt PCT/ISA/210 (Fortsetzung von Blalt 2) (Januar 2004) 



Seite 3 von 3 



11^ 1 en IMM I lUi^Mi-j^ ncwncnonciMDcnivn i 

Angaben zu VerSffentlicnm^n. die zur selben PatentfamOte gehOren 



Inte|^^nales Aktenzelchen 

PCmP2004/012590 



tm Recherchenbericht 




Datum der 




Mitgilea(er) der 


UalUm Obi 


angefQhrtes Patentdokument 




Verfiffentllchunci 

V 91 VI 191 1 Mlwl lUl 1^ 




Patent^amilie 


VerOffentllchung 


EP 0538231 A 




21-04-1993 


AT 


201958 T 


15-06-2001 






AU 


664392 B2 


16-11-1995 






AU 


2809392 A 


21-05-1993 






CA 


2119155 Al 


29-04-1993 






CZ 


9400887 A3 


17-08-1994 






DE 


69231872 Dl 


19-07-2001 






DE 


69231872 T2 


28-03-2002 






DK 


538231 T3 


27-08-2001 






EP 


1088481 A2 


04-04-2001 






EP 


0538231 Al 


21-04-1993 






ES 


2159507 T3 


16-10-2001 






GR 


3036478 T3 


30-11-2001 






HU 


66952 A2 


30-01-1995 






LT 


193 A ,B 


25-10-1994 






LV 


10020 A ,B 


10-05-1994 






MX 


9206009 Al 


01-11-1993 






NZ 


244771 A 


28-03-1995 






PL 


170837 Bl 


31-01-1997 






PT 


538231 T 


30-10-2001 






SK 


44894 A3 


12-04-1995 






US 


5998466 A 


07-12-1999 






US 


RE36562 E 


08-02-2000 






MO 


9307751 Al 


29-04-1993 






US 


6248894 Bl 


19-06-2001 






US 


6252078 Bl 


26-06-2001 






US 


6166057 A 


26-12-2000 






US 


6133252 A 


17-10-2000 






US 


5498630 A 


12-03-1996 






US 


5849723 A 


15-12-1998 






US 


5693667 A 


02-12-1997 






US 


5705513 A 


06-01-1998 






US 


5834447 A 


10-11-1998 






US 


6410558 Bl 


25-06-2002 






US 


2001046975 Al 


29-11-2001 






us 


6028101 A 


22-02-2000 






ZA 


9208024 A 


27-08-1993 






CN 


1085221 A ,B 


13-04-1994 






CN 


1225364 A 


11-08-1999 










ii_n8-1999 






HR 


921338 Bl 


30-04-2002 






SI 


9300030 A 


30-06-1994 






us 


5811411 A 


22-09-1998 


EP 0545099 A2 


09-06-1993 


AT 


149487 T 


15-03-1997 






AU 


656243 B2 


27-01-1995 






AU 


2855492 A 


27-05-1993 






CA 


2081935 Al 


23-05-1993 






CZ 


9203448 A3 


13-10-1993 






CZ 


289478 B6 


16-01-2002 






DE 


59208113 Dl 


10-04-1997 






DK 


545099 T3 


24-03-1997 






ES 


2098421 T3 


01-05-1997 






GR 


3023336 T3 


29-08-1997 






HU 


62861 A2 


28-06-1993 






IL 


103614 A 


24-09-1998 






JP 


3202079 B2 


27-08-2001 






• JP 


5221994 A 


31-08-1993 






OP 


2001253802 A 


18-09-2001 



Formblatt PCT/ISA/210 CAnhang PatenlfamlBe) (Januar 2004} 



Selte 1 von 2 



iiM I cniMM I iuiM#\L.^ci ncv^ncnv#nciMocni\^i-i i 
Angaben zu Veroffentllchiflppi. dte zur selben Patentfemiine gehdren 



Im Recherchenbericht 
angefOhrtes Patentdokument 



Datum der 
Ver6ffentlichung 



Inten^tonales Aktenzetchen 

PCmP2004/012590 



MItgned(er) der 
Patentfamilie 



Datum der 

Verdffentlichung 



JP 


2001316210 A 


13-11-2001 


KR 


267518 Bl 


. 16-10-2000 


NZ 


245194 A 


27-02-1996 


PL 


296677 Al 


18-10-1993 


CI/ 




Uo Uo lyyo 


US 


5480897 A 


02-01-1996 


US 


5556988 A 


17-09-1996 


US 


5589493 A 


31-12-1996 








ZA 


9208977 A 


19-05-1994 


BR 


0308759 A 


28-12-2004 


CA 


2477396 Al 


02-10-2003 


EP 


1490378 Al 


29-12-2004 



EP 0545099 



A2 



WO 03080628 



Al 



02-10-2003 



m 

I 



r- 

8 



Fbimbbtl PCT/ISA/210 (Anhang PaienSamlCe) (Januar 2004} 



Selte 2 von 2 



